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第1章 緒論 
1.1. 緒言 
 現在、環境破壊・汚染、エネルギー資源の枯渇、材料資源の劣質化・枯渇といった環
境問題が深刻になっている。このような課題を解決し、現状の社会活動を維持していく
ためには、「持続可能社会」の実現は不可欠といえる。材料的側面から持続可能社会を
捉えると、「物質循環型社会」と言い換えることができる。Fig. 1.1 はわが国の物質フロ
ーの概略[1]を示したものである。図より、2006 年度においては、約 18.2 億トンの総物
質投入量があり、そのうち約 4 割の 7.5 億トンが社会インフラなどの形で蓄積されてい
る。経済活動の結果として、約 5.8 億トンの廃棄物が発生し、そのうち 2.3 億トンが再
資源化されていることがわかる。物質循環型社会の理想型は、図の物質の流れが完全に
閉じたループを形成することである。しかし、社会活動を行う以上、周囲環境への負荷
は免れない。したがって、現実的には図中の物質投入量を可能な限り絞り、地球の負荷
許容量以内に最終廃棄物の発生量を減尐させ、同時に再資源化ループを極限まで拡大す
ることであろう。 
 
 
Fig. 1.1. Material flow in Japan (2006) [1]. 
 2 
 
 Fig. 1.1 に示した物質フローにおいて、投入された物質は为にエネルギー資源と材料
資源に大別できる。エネルギー資源に関しては、物質フローと同様にエネルギーフロー
の観点から論じることができるが、これらは相互に関係している。ここではエネルギー
的側面からではなく、材料的側面から着目するとして、投入物質と最終排出物、つまり
物質フローの入口と出口までを考える。 
 材料のライフステージは、製造、使用、ストック（社会蓄積）、廃棄・再生の 4 つに
大別できる[2]。いずれの段階においても材料が果たすべき役割は大きい。例えば、材
料の使用において、高強度化・軽量化によって輸送、燃費などの効率向上を図ることが
できる。また、物質循環型社会を見据えた場合、使用・ストックの段階を経て排出され
るスクラップの再生利用率を向上させることは必須といえる。 
 金属材料は社会インフラをはじめ、輸送、エネルギー転換など基盤材料のひとつとし
て挙げられる。各ライフステージにおいて金属材料に求められる特性は、高強度化、高
耐食性、高リサイクル性、高加工性などであり、これらの特性は種々の要因で決定され
る。そのひとつが金属素材製造プロセスにおける溶融金属中介在物である。製造プロセ
スにおいて、溶融金属中には金属酸化物やスラグを为成分とする無数の微小介在物が懸
濁している。これらの介在物が製品中に残留すると、その特性に悪影響を与えることは
良く知られている。さらに近年では、大量に排出される金属スクラップの再生利用が積
極的に進められているが、スクラップ中のトランプエレメントや夾雑物の混入によって
再生利用が特定の素材限定される、処理量に制限があるといった課題も多い。このよう
な現状から、金属材料の高強度化・高機能化や金属スクラップの再生利用のために、溶
融金属中介在物の制御あるいは溶融金属の高清浄化が望まれている。 
 鉄鋼分野において、特に問題となる酸化物介在物の生成起源としては、脱酸生成物、
2 次精錬スラグの巻き込み、耐火物粒子、連続鋳造モールドパウダーの巻き込み、溶融
金属の汚染などによると従来の研究で報告されている。これらの介在物が最終製品中に
残留することで、操業トラブルや材料特性の低下など種々の問題が引き起こされる。薄
板では、加工時の割れ、表面疵、DI 缶等の深絞り時の破断が問題となる。線材では、
軸受鋼やばね鋼の耐疲労性の向上が課題となっており、介在物を起点として発生する割
れ（Fig. 1.2, [3]）による疲労寿命の低下を防ぐ必要がある。特に、凝集して肥大化した
Al2O3
Cyclic fatigue test 
 
Fig. 1.2. An example of inclusion in steel at fracture surface [3]. 
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介在物が最終製品に残留すると致命的な製品欠陥を引き起こすことから、大型介在物の
除去は極めて重要となっている。 
 これまで、高清浄化への要望を実現するために様々な介在物低減対策がとられてきた。
一例を以下に列挙する。 
 介在物の浮上・分離 
 介在物粒子の凝集・肥大化による浮上分離の促進 
 タンディッシュや連続鋳造鋳型内の流動制御・適正化 
 ガス吹き込みによる介在物の浮上分離 
 セラミックフィルタ 
 溶鋼の再酸化および汚染の防止 
 それぞれの観点から溶鋼の脱酸方法、ガス吹き込み方法や装置内溶鋼流動の適正化、
2次精錬スラグの巻き込み防止や耐火物ライニングの適正化が図られてきた。その結果、
介在物問題に対してかなりの成果を上げてきた。しかしながら、製品中の介在物レベル
の要求水準はますます厳しくなっている。Table 1.1 に代表的な鉄鋼製品における目標介
在物レベルを示したが[4]、非常に微小な介在物まで除去対象となっていることがわか
る。このような微小介在物は除去が困難であるが、鋼の高清浄度化を図り、鋼材の強度、
耐疲労性などの材質を向上させるためにはその除去は重要な課題となっている。 
Table 1.1. The target of inclusion size in steel products [4]. 
Category Application Needs of products Inclusion size 
Thin steel sheet DI Can ･ Prevention of cracking  d < 40 m 
Deep drawing steel sheet 
･ High tension 
･ Ultrathin sheet 
 d < 100 m 
Lead frame ･ Prevention of cracking  d < 5 m 
Bar steel Bearing ･ Improvement of fatigue life  d < 15 m 
Wire rod 
Tire code 
･ High strength 
･ Prevention of breaking of wire 
 d < 15 m 
Spring 
･ High strength  
･ Improvement of fatigue life 
 
 一方、介在物を除去するのではなく、鋼中に微細な酸化物粒子を分散させ、結晶粒の
成長抑制、粒内フェライトの核生成サイトとして積極的に利用するオキサイドメタラジ
ーと呼ばれる技術も展開されている[5]。また、加工時に変形しやすい介在物組成に変
化させ、無害化する技術も考案されている[6]。これらの技術において、溶鋼中介在物
の微細分散や組成制御などの介在物制御が重要となる。 
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 アルミニウム産業においては、資源・環境保護、省エネルギーの観点からアルミニウ
ムスクラップのリサイクルが積極的に進められている。例えば、アルミニウム缶のリサ
イクル率は 2008 年度で 87.3%であり、ほぼ 9 割が再生利用されている[7]。しかしなが
ら、スクラップの配合・溶解過程において非金属介在物が混入してしまう。Fig. 1.3 に
各種スクラップ溶湯中の非金属介在物量の比較を示す[8]。これらは、表面に残留して
いるアルマイトや塗料などの表面処理層およびその燃焼生成物である。そのため、現状
のリサイクルは品質低下をバージン材などと混ぜて補填して、同レベルに再生するカス
ケードリサイクルである。または、鋳物、ダイキャスト製品などの低品位原料として用
いられる。そのため、このような再利用過程は「循環型」という本来の意味とはなり得
ない。さらには、今後大量に発生することが予想される金属スクラップの有効利用に繋
がらない。よって、アルミニウムリサイクルにおいては、カスケードリサイクルからク
ローズドリサイクル（Product to Product）への移行が求められる。この課題を解決する
には、金属スクラップ溶湯の清浄化が重要となる。 
Used Beverage Can
(Roasted)
Used Beverage Can
(Paint is not Removed, as Received)
Aluminum Ingot Metal
(99.7mass%)
Aluminum Electric Wire Scrap
(Bare Wire)
Punched Sheet Scrap
(JIS 3004, 0.5mmt)
Sash Scrap
(JIS 6063 Type, with Alumite)
Automobile Hood Scrap
(JIS 5000 Type, Red)
Inclusion content in molten metal   /  ppm
0 100 200 300
 
Fig. 1.3. Comparison of cleanliness of molten metals from various types of scraps 
using oxide extraction method [8]. 
 以上より、金属材料の高強度化、高機能化、リサイクル性の向上を達成するためには、
溶融金属中介在物の制御あるいはそれらを除去することで溶融金属の清浄化を図るこ
とがキーファクターとなる。現在まで、介在物制御、清浄化に対して様々な取り組みが
なされているが、そのひとつに溶融金属中介在物の流体力学的挙動予測が挙げられる。 
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 近年、実装置における数値シミュレーション手法が発達し、溶融金属内の流動状態や
介在物挙動を再現できるようになり、プロセス改善や開発に利用されている。しかし実
際のプロセス内現象を表現できていない場合も多く、定量性に疑問が残る。このことは
溶融金属中の介在物挙動の本質的な理解が未だ十分ではないことを示している。しかし、
溶融金属系における介在物挙動については実験の困難さが障害となり、メカニズムまで
立ち入った詳細な研究は尐ないのが現状である。このような状況から、現在のような対
症療法的な対策でなく、介在物挙動を原理・原則から掘り起こした現象解明・モデル構
築が再び注目されている。 
 例として、Table 1.2 に鉄鋼製造プロセスにおける鋼中介在物への影響因子を示す[9]。
この表にみられるように、実操業における介在物挙動は非常に多くの因子が複雑に絡み
合って決定される。そのため、これらの挙動を要素毎に詳細に解明することが重要とな
る。Fig. 1.4 に溶融金属中介在物挙動の基本要素を示す。最も基本的な介在物挙動は密
度差による浮上分離である。しかしながら、微小な介在物の場合は浮上速度が小さく、
浮上分離が有効となり得ない。そこで、微小な介在物同士を凝集・肥大化させ、浮上速
度を増大させて分離効果を促進することが有効となる。ただし、先に述べたように凝集
した介在物が製品中に残留すると、その製品の品質に多大な悪影響を与えるため、その
操業条件は正確に制御されなければならない。 
 溶融金属中介在物が気泡に付着することは良く知られており[10]、この性質を利用し
た介在物除去法が試みられている。気泡による介在物除去法は浮遊選鉱法[11]における
基本的現象を利用したもので、操作・装置が簡便であり、気泡吹き込みによる組成およ
び温度分布の均一化も図れる。 
 その他、異相界面への捕捉（耐火物への付着、スラグ層への移行、凝固シェルへの捕
捉[12]）、モールドパウダーやスラグの巻き込み[13],[14]、フィルタによる除去[15]、電
磁分離現象を用いた介在物除去[16],[17]などが挙げられる。 
 溶融金属中介在物の制御、除去に関わる問題の解決のためには、これらの流体力学的
挙動の詳細な知見が必要とされ、基礎的・理論的研究の充実、予測・制御技術の精緻化
を図らねばならない。そこで本研究では、このような現状を踏まえて为要な介在物挙動
である気泡付着現象および凝集挙動に着目し、モデルの構築および水モデル実験による
基礎的研究を行った。 
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Table 1.2. Factors of oxide inclusion behavior in steel [9]. 
Converter Oxygen concentration in molten steel 
Components (activity, interfacial energy) 
Slag particles for the site of heterogeneous nucleation 
Ladle Deoxidation (way and order of addition, degree of supersaturation) 
Nucleation-growth-agglomeration 
Rising up in molten steel 
Entrainment of slag upside 
Re-oxidation by slag 
Agglomeration in ladle nozzle 
CC-tundish Agglomeration and rising up 
Re-oxidation by air 
Entrainment of slag upside or slag attached and reacted with refractory 
Mixing of ladle slag into molten steel at the end of pouring 
Reaction of ladle slag inclusions and alumina inclusions 
Agglomeration in tundish nozzle 
Attaching to the nozzle wall and abruption 
CC-mold Rising up with Ar bubbles and by upstream molten steel flow 
Going down in strand pool by downstream flow 
Entrainment of mold flux 
Pushing out or entrainment by growing solidified shell 
Phase separation by solidification 
Reheating furnace 
 and Heat treatment 
Crystallization 
Rolling and Processing Elongating or breaking 
 
 7 
 
 Flotation
Lift force
Eddy diffusion
Differential collision
Brownian collision
Turbulent collision
 Coagulation
Adhesion to bubble
Adhesion to 
wall/solidification shell
 Entrainment
RefractorySlag layer Molten metal
Solidification shell
 
Fig. 1.4. Fundamental behaviors of inclusion in molten metal. 
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1.2. 理論的背景および既往の研究 
 溶融金属中介在物の気泡付着や凝集現象に関する従来の研究は、コールドモデル実験
や溶融金属系実験、数値シミュレーションなど数多くなされている。 
 気泡付着に関しては、これまでのところ層流条件下を対象としたものが大部分である。
本研究は乱流条件下を対象とするものであるが、これらの層流条件下に関する研究から
得られた知見は、乱流条件下における気泡付着過程を取り扱う上で有益と考えられる。 
 凝集に関しては、その機構に応じて種々のモデルが提案されている。コロイド工学の
分野では为に水系における研究が为体であるが、溶融金属中においてもそれらの知見の
有効性は確認されている。 
 そこで本節では、気泡付着や凝集現象に関する既往の研究を概括して、それらの研究
成果および本研究の基礎理論を整理する。 
1.2.1. 流体中粒子の気泡付着除去挙動 
 気泡付着による液中分散粒子の除去速度は次式で与えられる[18]。 
nk
t
n
g
d
d
       (1.1) 
ここで n は粒子個数濃度(m-3)、kgは気泡付着による除去速度定数(s
-1
)である。粒子個数
濃度の経時変化は、上式を積分することで 
 tk
n
n
g exp
0
       (1.2) 
となり、時間に対して指数関数的に減尐する。また、粒子-気泡間の付着プロセスに着
目した場合、式(1.1)は次式のように書き換えられる。 
nNEnN
t
n
bb  0
d
d
      (1.3) 
)1( dac EEEE        (1.4) 
ここでは 1 対の気泡と粒子間の衝突頻度関数(m3·s-1)、Nb は気泡個数濃度(m
-3
)である。
ただし、添え字 0 は気泡と粒子間に流体力学的な相互作用や分子間力がないとした場合
を示す。は単位時間、単位体積当たりに 1 対の粒子と気泡が衝突する回数を表す。ま
た、式中の E は気泡と粒子の相互作用を考慮するための補正係数であり、回収確率と呼
ばれる。 
気泡付着プロセスは、 
(i) 気泡と粒子の衝突 
(ii) 気泡-粒子間の液膜の薄化と破裂、付着 
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(iii) 粒子の気泡からの脱離 
という過程で進行すると考えられている（Fig. 1.5）[19]-[22]。E は上記の気泡付着プロ
セスに対応して、さらに 3 つの項に分割される: 衝突確率（Ec）、付着確率（Ea）、脱離
確率（Ed）。微小な粒子の場合、一般に付着力が支配的になるため、3 番目の脱離過程
は起こらないと仮定され（ 0dE ）、式(1.4)は 
ac EEE         (1.5) 
となる。Ec, Eaにおいても理論モデルが種々導かれている。それぞれの確率については
後述する。 
 層流条件下においては、0は差動衝突と同様に導かれ、 
 
b
bp
u
dd
4
2
0



       (1.6) 
となる。ここで dp, dbはそれぞれ粒子径(m)、気泡径(m)であり、ubは気泡の浮上速度(m·s
-1
)
である。厳密には浮上速度ではなく、粒子と気泡の相対速度で記述されるべきであるが、
一般に気泡の浮上速度は粒子の沈降または浮上速度よりも大きいので、ubで代表される。 
Particle
Bubble
2
Oscillation
Sliding
3
6
1
Particle
Liquid film
Bubble
4, 5
(a)
(b)
(c)
(d)
hcr
Film thinning
Film rupture
Expansion of TPC
 
Fig. 1.5. Schematic diagram of interaction between bubble and particle. 
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 流体中の気泡と粒子間には様々な相互作用が働く。気泡と粒子の衝突理論にもとづけ
ば、これらの作用は確率として考慮される。いま気泡と粒子間に存在する液体の排除抵
抗を無視すれば、粒子は気泡が通過した経路内の粒子全てと衝突する。このときの衝突
確率が 1 と定義される。しかし、液体中においては気泡周囲の流れの影響によって気泡
が通過した領域内の粒子全てとは衝突せず、衝突確率は 1 以下となる。衝突確率は気泡
周囲の流線を理論的、もしくは数値的に解くことで導出されており、一般に 
n
b
p
c
d
d
cE 







        (1.7) 
と表される[23]。c, n は気泡レイノルズ数 Rebや気泡表面流動の可否で変化する係数であ
る。Table 1.3 に代表的なモデルの値を示す。 
Table 1.3. Values of c and n at different flow conditions. 
 Flow conditions c n 
 Stokes flow 
( Reb < 1 ) 
 
2
3
 
2 
Weber model 
:Mobile surface 
Intermediate 
( 0 < Reb < 400 ) 
85.0)/37(1
2
1
bRe
  
1 
Yoon model 
:Rigid surface 
Intermediate 
( 0 < Reb < 100 ) 15
4
2
3
72.0
bRe  
2 
Sutherland model Potential flow  3 1 
 
 
 粒子と気泡が衝突した後、その間には液膜が形成される。そのため、気泡に衝突した
粒子は全て気泡に付着するわけではなく、(i)気泡表面上における滑り、(ii)気泡と粒子
間に存在する液膜の厚さの減尐と破裂といった過程を経る。この過程に要する時間は導
入時間 ti と定義され[23]、この時間を経て粒子は気泡に付着する。そのため、気泡表面
上の衝突角度には最大値が存在し、それを超えると衝突した粒子は気泡表面上から滑り
落ちて気泡に付着できない。この影響を考慮したパラメータが付着確率である。付着確
率は気泡と粒子の界面化学的なパラメータに左右され、特に接触角の影響は顕著である
といわれている[24]。 
 脱離確率についても同様に、様々な理論式が提案されている。Yoon[25]は粒子-気泡間
の静電力、van der Waals 力および疎水力に起因した気泡-粒子間ポテンシャルから理論
式を導出している。また、気泡に付着した粒子に作用する脱離力と気泡-粒子間の付着
力の力学的バランスから脱離確率が考察されている。 
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 以上の気泡による粒子の付着除去に関して、Zhang ら[26]は既往の研究の詳細なレビ
ューを行っている。しかしながら、いずれの研究も層流条件あるいはそれに近い条件に
限定される。乱流下においても気泡と粒子の付着は同様の過程を経ると推察されるが、
乱流条件下への適用可能性は十分に検討されなければならない。 
 近年、乱流下における気泡付着理論が提案されており、粒子凝集理論のアナロジーと
して Abrahamson の理論[27]を用いた研究がなされている。Abrahamson は乱流強度が非
常に強い条件において、(i)乱流変動速度成分が正規分布（Gauss 分布）にしたがう、(ii)
等方性乱流場である、(iii)粒子の運動は互いに独立であるという仮定のもと、粒子間の
衝突頻度関数を導出した。 
222
0 )(8 jiji UUaa        (1.8) 
aiは粒子 i の半径(m)、 2iU は流体に対する粒子 i の乱流変動速度の自乗平均平方根(m·s
-1
)
である。Pyke ら[28]は、粒子が完全に流体に追従し、気泡径が粒子径に比べて十分に大
きいと仮定して上式を気泡と粒子間の衝突頻度関数に適用した。以下にその式を示す。 















 







3/2
3/1
9/79/42
0
33.0
2
5
f
fbbb
v
dd


    (1.9) 
ここで ν は動粘性係数(m2·s-1)、は乱流エネルギー消散速度(m2·s-3)、b, fはそれぞれ気
泡および流体の密度(kg·m-3)である。上式は体積力（浮力）が作用しない場合に導出さ
れた式をもとにしているため、気泡付着のように気泡の浮上が無視できない場合には適
用できない。しかし、乱流下の気泡と粒子間の衝突頻度関数には上式が良く使われてい
る。また、回収確率といった気泡付着の素過程を表すパラメータには、依然として層流
理論が使用されており、その妥当性は十分に検討されていない。 
 ここまで紹介した理論は、粒子の気泡付着を気泡と粒子間の衝突現象と捉えた場合で
ある。一方で、気泡付着過程を気泡表面への粒子の物質移動過程と捉え、その物質移動
係数を求めている研究報告もある。潘ら[29]は水系コールドモデル実験を行い、以下の
実験式を求めた。 
bp
p
CCAk
t
C

d
d
      (1.10) 
burkk 
2/3*2/3*
turb 125.0       (1.11) 
0
3
0
33/2
0
2
3/1
turb ,
7
2
6
ΛR
ΛRΛR
k b
bb











   (1.12) 
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ここで Cpは粒子個数濃度(cm
-3
)、k は粒子の物質移動速度係数(cm·s-1)、A は気泡表面積
(cm
2
)、Cb は単位体積当たりの気泡個数(cm
-3
)、Rb は気泡半径(m)である
1。kturb は Levich
の理論[30]による気泡と粒子間の衝突速度係数(cm·s-1)であり、は乱流エネルギー消散
速度(cm2·s-3)、0は乱流場の空間的マイクロスケール(cm)である。また、r
*
, *はそれぞ
れ気泡径で無次元化した粒子径、液体の密度で無次元した粒子密度である。 
 気泡付着を衝突過程と捉えるか、物質移動過程と捉えるかは本質的に同様であり、前
者はミクロ的な視点、後者はマクロ的な視点に立った場合のモデルに相当する。現在の
ところ、前者のミクロ的な視点からのモデルが良く使われている。 
1.2.2. 流体中粒子の凝集挙動 
 一般に、液中の粒子は熱運動によるブラウン運動（拡散）、粒子を囲む流体の流れ、
さらには重力などの粒子に作用する外力場の影響を受けて運動する。粒子の運動は、そ
の粒子を取り巻く他の粒子との間に相対的な位置変化をもたらし、衝突に至る（Fig. 1.6）。
このとき、粒子間に引力が作用していれば、粒子同士は互いに接触しながら凝集体とし
て一緒に運動するようになる。本節では、これらの流体中微小粒子の衝突・凝集機構を
記述する上での数学的枞組みとして、凝集速度の基礎理論を紹介する。 
a) Brownian motion b) Flow field c) Gravity
Primary particle
 
Fig. 1.6. Motion of suspended particles and change in suspended particles with 
progress in coagulation [31]. 
                                                     
1
 論文中では全て cgs 単位系で記述されている。SI 単位系に使用する場合には注意を要する。 
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(a) 衝突頻度関数とポピュレーションバランス式 
 粒子凝集に関する理論は、ポピュレーションバランス式（以下、PBE）と 2 粒子間の
衝突頻度関数によって構成されている。PBE は、粒子の衝突・合体に伴う粒子の大きさ
の変化および各々の粒子凝集体の個数濃度変化を表す。また、衝突頻度関数は 2 つの粒
子が単位時間・単位体積当たりに衝突する回数を表す。PBE の表現方法は、粒子凝集体
の個数分布を連続的な関数で表すモデルと離散的に表すモデルに分けられる。ここでは
粒子間の衝突メカニズムについては触れずに、まず衝突頻度と粒子個数変化を記述する
式について考える。 
 離散的 PBE は Smoluchowski[32]によって初めて導出された。いま、k 個の単位粒子か
ら成る凝集体（個数濃度 nk）を考えたとき、その個数濃度変化は次式で与えられる。 






1
1
,12
1
d
d
i
ik
k
kjii
ij
k
NN
t
n
      (1.13) 
ここでNijは i 個の単位粒子から構成される凝集体粒子と j 個の単位粒子から構成される
凝集体の単位時間・単位体積当たりの衝突回数を示しており、2 粒子間の衝突頻度関数
β(i, j)を用いて次式のように表される。 
jiij nnjiN ),(        (1.14) 
 式(1.13)の右辺第 1 項は、2 個の粒子の衝突によって k 個の単位粒子から成る凝集体が
生じることを表す生成項である。右辺第 2 項は、k 個の単位粒子から成る凝集体が他の
凝集体粒子と衝突し、より巨大な凝集体へと変化する消失項を表している。 
上式を k=5 まで書き下すと以下のようになる。 





55545352512314
5
45444342412213
4
353433323112
3
252423222111
2
1514131211
1
d
d
2
1
d
d
d
d
2
1
d
d
d
d
NNNNNNN
t
n
NNNNNNN
t
n
NNNNNN
t
n
NNNNNN
t
n
NNNNN
t
n





  (1.15) 
上述の式展開において、下線部の同一凝集体同士の生成・消失に着目する。同一凝集
体が衝突する場合、1 度の衝突で元々の 2 個の粒子が消失し、新たに凝集体が 1 個生成
する。したがって、衝突過程から考えると、式(1.13)において同一凝集体（i=j）同士の
衝突による生成項の係数は 1 とすべきである。さらに消失項では、i=k のときに 1 回の
衝突で 2 個の凝集体が同時に消失することを考慮し、係数 2 を乗ずるべきである。この
点を考慮し、中岡ら[33],[34]は次式の修正 PBE を導いた。 
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





1
1
,1
)1()1(
2
1
d
d
i
ikik
k
kjii
ijij
k
NN
t
n
     (1.16) 
デルタ関数ijを用いることで、同一粒子同士の生成・消失を正しく評価している。 
同様に上式を k=5 まで書き下す。 





55545352512314
5
45444342412213
4
353433323112
3
252423222111
2
1514131211
1
2
d
d
2
d
d
2
d
d
2
d
d
2
d
d
NNNNNNN
t
n
NNNNNNN
t
n
NNNNNN
t
n
NNNNNN
t
n
NNNNN
t
n





 (1.17) 
 実際に凝集挙動を解析する場合には、PBE とは別に、凝集機構に応じて衝突頻度関数
β(i, j)を選択する必要がある。Table 1.4 に代表的な凝集機構に関する β(i, j)を示す。それ
ぞれの機構についての詳細は谷口らによる解説[35]を参照されたい。ここでは、本研究
で用いた乱流凝集の衝突頻度関数について述べる。 
Table 1.4. Collision frequency functions in various mechanisms. 
Coagulation mechanism Collision frequency function, β(i, j) 
Brownian motion 







ji
ji
B
jiB
aa
aa
Tk
aa
11
)(
3
2
),(

  
Shear flow field 
Gaa jiS
3)(
3
4
  
Turbulent motion 
2/1
3)(3.1 








 jiT aa  
Differential motion 
  ||
9
2 3
jijiD aaaa
gΔ



  
 
ai : Radius (m) T : Temperature (K) 
 : Viscosity (Pa·s) G : Velocity gradient (s-1) 
 : Kinematic viscosity (m2·s-1)  : Turbulent energy dissipation rate (m2·s-3) 
kB : Boltzmann constant (J·K
-1
)  : Density difference (kg·m-3) 
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(b) 乱流凝集の衝突頻度関数 
 乱流下での微小粒子の衝突頻度関数は Saffman と Turner によって導出された[36]。著
者らは、雲中での雤滴の成長を表すために乱流中における 2 粒子間の衝突頻度関数とし
て次式を導いた。 
2/1
3)(3.1),( 








 jiT aaji       (1.18) 
ここで aiは粒子 i の半径(m)、ν は動粘性係数(m
2
·s
-1
)、は乱流エネルギー消散速度(m2·s-3)
である。 
 Saffman-Turner の式は、粒子径が Kolmogorov の最小乱流渦径よりも十分に小さい場
合に適用できる。粒子が乱流渦径よりも十分小さければ、粒子周囲は層流とみなすこと
ができ、微視的な衝突機構は渦内の速度勾配による剪断衝突のそれと同様に考えること
ができる。渦中の速度勾配は乱流理論から求められる。 
(c) 粒子間相互作用 
流体中の粒子間には種々の相互作用が働き、粒子の衝突を阻害もしくは促進する。そ
のため、上述の衝突頻度関数に補正係数を乗じる必要がある。よって、流体中の粒子間
の衝突頻度関数は以下のように表し得る。 
),(),( 0 jiji         (1.19) 
ここで β0(i, j)は粒子間相互作用を考慮しない場合の衝突頻度関数(m
3
·s
-1
)である。は粒
子間相互作用を考慮した補正係数であり、凝集係数と呼ばれる。 
代表的な粒子間相互作用として、分子間力、静電力、流体力学的相互作用などが挙げ
られる。液体中の van der Waals 力および静電力に関する理論的な研究は、Derjaguin、
Landau ら[37]、Verwey、Overbeek ら[38]によって DLVO 理論として体系化されている。
流体中で粒子同士が接近すると、それぞれの粒子はその存在によって周囲の流体の流れ
場を変化させているため衝突が回避される傾向にある。この影響について、互いに接近
する粒子間の軌跡を計算し、その粒子の振る舞いに関する解析がなされている [39],[40]。 
 溶融金属中では、粒子間に粘性抵抗力と London-van der Waals 力が为として作用する
と考えられる（Fig. 1.7）。粘性抵抗力は、粒子同士が衝突・接触する際、その間の流体
を排除するために生じる。その粘性抵抗は粒子が接近するほど大きく作用し、衝突を阻
van der Waals force 
Viscous force Particle
 
Fig. 1.7. Schematic view of interparticle interaction. 
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害する。一方、液中の粒子間には London-van der Waals 力が作用し、粒子間引力として
衝突を促進する。Higashitani ら[41]は、単純剪断流中においてこれらの粒子間相互作用
力を考慮した軌跡計算を行い、凝集係数を求めた。さらに著者らは、粒子が乱流渦より
も小さい場合は剪断凝集と同様に扱うことができることに着目し、Saffman-Turner の式
（乱流凝集）にも同様の凝集係数を適用した[42]。Higashitani の凝集係数は近似的に次
式で与えられている[33]。 
242.0
131
2/13
1 )/(727.0








A
a 
      (1.20) 
ここで μ は溶液の粘性係数(Pa·s)、A131は粒子を 1、媒質を 3 としたときの実効 Hamaker
定数(J)である。実効 Hamaker 定数は、粒子間および液体間それぞれの Hamaker 定数か
ら次式で計算することができる[35]。 
 23311131 AAA         (1.21) 
A11および A33はそれぞれ真空中における物質 1（粒子）および物質 3（媒質）の Hamaker
定数である。 
 Taniguchi ら[43]は、機械式攪拌槽を用いて NaCl 水溶液中における PSL（Polystyrene 
latex）、SiO2および Al2O3粒子の乱流凝集実験を行った。その解析に上述の Higashitani
の凝集係数を導入した凝集理論を用いた結果、両者に良い一致がみられることを示して
いる。 
 2 つの表面または粒子が互いに数 nm 以内に接近すると、それらの間の相互作用を
DLVO 理論で記述できなくなることが知られている。これは、連続体仮定にもとづく
DLVO 理論が破綻するか、あるいは非 DLVO 力が作用し始めるためである。これらの付
加的な力は、単調な引力または斥力、あるいは振動力に大別され、非常に近距離では
DLVO 力と比較してかなり大きくなる[44],[45]。 
 2つの表面間や強く制限された空間内で液体分子が配列して離散的な層構造をつくる
場合、液体分子を 1 層ずつはがすために振動力が生じる。この相互作用は溶媒和力また
は構造力と呼ばれている。特に、媒質が水である場合には水和力と呼ばれる。また、原
子間力顕微鏡による疎水性表面間もしくは粒子間力の直接測定により、分子間力とは異
なる長距離相互作用が観察されている[46],[47]。これは疎水性相互作用と呼ばれている。
疎水性表面では水分子との水素結合が形成されないため、表面近傍の水分子は表面もし
くは粒子周囲に籠状の規則構造をつくる。この規則構造はエントロピー的に不利である
ため、エントロピーを増大させようとして表面間に引力が働く。非 DLVO 力の起源や
理論に関しては Israelachvili の著書に詳しい [48]。 
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 Nakaoka ら[34],[49]は、粒子の濡れ性によって凝集速度が変化し、理論予測からはず
れることを見出した。そこで、著者らは粒子の濡れ性の影響を Higashitani の凝集係数に
組み込み、以下の実験式を得た。 
 
B
tn







34.27exp
0
0

      (1.22) 
ここで0は Higashitani の凝集係数であり、定数 B、初期総粒子個数濃度 nt0を用いて補
正を行っている。定数 B は粒子の濡れ性などの表面性状を表す値であり、濡れ性の悪い
粒子の場合は 0、濡れ性の良いまたは粒子形状が不定形の場合は、その程度に応じて-1
から 0 までの値をとる。しかしながら、そのパラメータの物理的な意味は明らかになっ
ていない。濡れ性の悪い粒子表面にはナノバブルが生成し、それらが粒子間に架橋構造
をつくるために疎水性相互作用が働くことが知られている。Cournil ら[50]は、この効果
をモデル化し、凝集理論に考慮している。粒子の濡れ性を起源とする相互作用は非常に
複雑であるため、凝集理論への適用には更なる検討を要する。 
 最近では、複合機能性粒子の製造の観点から二種粒子の凝集モデルも提案されている。
例えば、Rollié ら[51]はポリスチレン粒子とメラミンホルムアルデヒド粒子の異種ブラ
ウン凝集実験を行い、二種粒子の凝集を考慮した PBE による計算との比較を行ってい
る。Cerbelaud ら[52]は、Al2O3粒子と SiO2粒子間のブラウン凝集を、ブラウン動力学シ
ミュレーションによってミクロ的な視点から考察している。 
1.2.3. 溶融金属中介在物挙動 
 安中ら[53]は、極低炭素鋼のスラブ鋳片に存在する気泡欠陥を観察し、その内面に多
数の Al2O3系介在物が存在していることを確認している。また、峰田ら[54]は、Al 脱酸
鋼を連続鋳造し、浸漬ノズルの閉塞防止のための Ar ガス吹き込みによる介在物除去率
を評価している。鋳片に残存した気泡内面に付着した介在物（Fig. 1.8）を調査した結果、
気泡付着による介在物除去が大きな割合を占めていることを示した。 
 
Fig. 1.8. Inner surface of Ar bubble and trapped inclusions in the cast steel [54]. 
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 奥村ら[10]は、ガス吹き込み攪拌下で溶融 Cu 中 SiO2介在物の除去実験を行い、介在
物除去機構として気泡への付着が重要であるとしている。金ら[55]は、小型高周波誘導
炉内の溶鋼に対して Ar を吹き込みながら Al 脱酸実験を行い、気泡による捕捉効果の寄
与を明らかにしている。その結果は、潘ら[29]の水中懸濁粒子の気泡への捕捉モデルで
説明できるとしている。 
 上島ら[56]は、溶鋼の脱酸過程から MnS の析出過程に至るまでの酸化物と MnS の晶
出、析出挙動を調べる目的で、1kg インゴットの脱酸実験を行っている。種々の脱酸元
素を用いた結果、Fig. 1.9 に示すように、鋼中の酸化物粒子個数が Ti<Al<Y<Zr<Ce<Hf
の順で増加することを報告している。これより、酸化物の種類によって凝集、分散傾向
が異なることが示唆される。これは、オキサイドメタラジーにおける、微細介在物を鋼
中に均一分散させる技術に関係している[9]。 
 
Fig. 1.9. Relation of the numbers of oxysulphide and oxide inclusions. 
 一般に、金属製造プロセス内の介在物挙動の解析には、流動解析と複数の介在物挙動
を組み合わせたモデルが使用される。Tozawa ら[57]は、連続鋳造タンディッシュ内の 3
次元流動解析と介在物のブラウン・差動・乱流凝集および浮上分離を考慮した挙動解析
を行っている。著者らはさらに、介在物凝集体の構造を表現するためにフラクタル次元
を導入し、その値は 1.8 であるとしている。Miki ら[58]は、RH 脱ガス装置内の介在物
挙動の解析に VOF（Volume Of Fluid）モデルを用いた 3 次元混相流動計算と乱流・差動
凝集、気泡付着モデルを組み合わせ、介在物分布の予測を行っている。その結果、全て
の機構を考慮した場合のみ介在物分布の実測値を正確に表現できるとしている。 
 Fig. 1.10 には二次精錬直後の溶鋼中に見られる介在物形態を示す[59]。脱酸生成物で
ある Al2O3介在物の凝集体に加え、球形介在物、不定形介在物が観察されている。球形
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介在物はスラグ巻き込みに起因した液相介在物（CaO が为成分）、不定形介在物は球形
介在物と Al2O3 が合体・凝集した複合体と推定されている。淵上ら[59]は、巻き込みス
ラグに起因する介在物が脱酸生成物である Al2O3の凝集、浮上分離挙動に大きな影響を
及ぼすと考え、取鍋精錬時における Al2O3系およびスラグ系介在物の二種粒子の凝集モ
デルを構築した。そのモデルと流動解析を組み合わせて、装置内の介在物分布を計算し
ている。ただし、本モデルでは、Al2O3 系介在物とスラグ系介在物が凝集したものはス
ラグ粒子になると近似したモデルである。 
200m
(a) Spherical shape (b) Block shape (c) Alumina cluster
 
Fig. 1.10. Morphologies of inclusions [59]. 
1.3. 既往の研究の課題および問題点 
 流体中粒子の気泡付着に関する既往の研究を調査した結果、層流条件下もしくはそれ
に近い条件については、実験、理論の両面において、一応の知見が得られている。これ
に対し、乱流下における気泡付着理論に関しては、気泡と粒子間の衝突頻度関数につい
て若干の知見が得られているに過ぎない。気泡と粒子間の回収確率には、依然として層
流理論が援用されており、乱流下におけるこれらのパラメータを推算する手段は未だ提
案されていない。また、溶融金属実験から得られた速度定数には乱流の影響が完全には
考慮されていない。したがって、強い乱流場である金属製造プロセスにおける気泡付着
現象への適用可能性については検討が必要である。すなわち、乱流条件下における気泡
付着除去現象を解明し、その除去速度を推算する手法を確立する必要がある。これに関
しては、既往の研究から得られた理論モデルを拡張し、強い乱流場における気泡付着現
象に適用可能な推算式を提案することが望ましいと考えられる。 
 凝集挙動に関しては、実験、理論の両面から膨大な研究がなされており、両者に良い
一致がみられる。凝集挙動に関する为要部は詳細に解明され、統一的な見解は得られて
いるといえる。しかし、既往の研究の大半は単一種の粒子間凝集現象を対象としており、
異種凝集現象に関しては実験、理論ともに不十分である。溶融金属プロセスでは、2 種
類以上の非金属介在物の凝集や巻き込みスラグ滴との衝突・合体が生じると考えられて
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いるが、それらの影響を考慮する基礎理論が確立されていない。高清浄金属製造のため
の介在物制御技術の向上や挙動予測の高精度化を図る上で、介在物の異種凝集現象を解
明する必要があると考える。これに関しては、単一種の凝集理論を異種凝集現象にも適
用可能なように改良・拡張すべきである。 
 実操業プロセスにおいては、単一の介在物挙動のみを考慮すればよい条件は稀であり、
複数の挙動が複合的に関与している。そのため、実際の溶融金属プロセスでの介在物挙
動の解析には、溶融金属の流動解析と複数の凝集機構や気泡付着除去機構を組み合わせ
たモデルが用いられている。その解析には数値シミュレーションが多用されるが、実測
値との比較は尐なく、シミュレーション結果の妥当性は十分に検討されているとは言い
難い。そこで、複数の介在物挙動が同時に起こる現象（気泡付着や凝集など）に着目し、
信頼性の高い定量的なデータを得ることは有益と考える。 
1.4. 本研究の概要 
 本研究では、既往の研究の課題や問題点を踏まえ、溶融金属中介在物の気泡による付
着除去および凝集挙動に関する水モデル実験ならびにモデル構築と数値シミュレーシ
ョンを行った。 
 章構成は以下のとおりである。 
  第 2 章: 液中分散粒子の気泡付着除去 
  第 3 章: 液中分散粒子の凝集 
  第 4 章: 乱流凝集を伴う気泡付着除去 
  第 5 章: 液中分散粒子の異種凝集 
  第 6 章: 結論 
1.4.1. 第 2 章の概要 
 機械式攪拌槽を用いた気泡付着実験を行い、乱流場におけるその挙動を調査した。ま
た、その結果をもとに気泡付着に関する層流理論を拡張し、乱流場にも適用し得る気泡
付着除去速度の推算式を求めた。 
1.4.2. 第 3 章の概要 
 従来の凝集理論を検討し、修正を加えた。修正した理論を検証するために種々の機械
式攪拌槽を用いた液中分散粒子の凝集実験を行い、修正理論にもとづく数値シミュレー
ションと比較した。 
 章後半では、攪拌によって槽内に投入されたエネルギーとその消散に関する収支を検
討するため、攪拌槽内の流れ場に関する数値計算を行った。同時に実験との比較を行い、
攪拌槽内の乱流特性を評価した。 
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1.4.3. 第 4 章の概要 
 機械式攪拌槽を用いて凝集を伴う気泡付着除去実験を行い、気泡付着と凝集の複合現
象挙動を調査した。また、第 2 章および第 3 章の結果をもとに複合現象に関する理論モ
デルを構築し、数値シミュレーションと実験結果の比較から、その速度論的挙動を考察
した。 
1.4.4. 第 5 章の概要 
 単一粒子種に関する凝集理論をもとに、2 種類の粒子を含む系における異種凝集モデ
ルを構築した。同時に、機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行い、異種凝集モデルと
の比較、検証を行った。水モデル実験では、第一段階として同材質であるが粒子径が異
なる単分散粒子を用いた擬異種乱流凝集実験を行った。 
1.4.5. 補遺の概要 
(a) Appendix A 
 邪魔板無し機械式攪拌槽における凝集実験を行い、その挙動を調査した。また同時に、
攪拌槽内の流れ場に関する数値シミュレーションを行い、凝集機構と流れ場との関係を
定性的に考察した。 
(b) Appendix B 
 旋回流中の気泡挙動を調査する目的で、機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行い、
回転流れ場中における気泡運動を調査した。同時に、回転流れ場中の単一気泡に対する
運動方程式を構築し、気泡軌跡の数値シミュレーションと観察結果の比較を行った。 
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第2章 液中分散粒子の気泡付着除去 
2.1. 緒言 
 水溶液系における気泡付着除去については、浮遊選鉱法を中心として基礎的な知見が
得られている。しかしながら、第 1 章で述べたように、これらの研究の大部分は静止液
中もしくは層流中に限られていた。金属製造プロセス中の溶融金属ではそのような流動
状態は稀であり、強い流動や乱れを伴う乱流場であることが多い。そのため、既往のモ
デルを乱流場に直接適用できるか不明である。しかし、乱流下における液中分散粒子の
気泡付着除去現象に関する研究は、実験・理論の両面から不足しており、体系的なデー
タ整備および現象解明が望まれる。 
 よって本章では、乱流下における液中分散粒子の気泡付着除去現象に関する基礎的知
見を得ることを目的として、諸因子の影響を実験的に検討した。本研究では、機械式攪
拌槽を用いた気泡付着の水モデル実験を行った[60],[61]。また、それらの結果を整理し、
乱流条件下における気泡付着除去速度の推算式を提案した。 
2.2. 気泡付着除去実験 
2.2.1. 実験装置 
実験装置の概略図を Fig. 2.1 に示す。機械式攪拌槽は内径 96mm、高さ 150mm のアク
リル製円筒容器で、内壁に 4枚の邪魔板を 90°毎に取り付けている。邪魔板は幅 20mm、
厚さ 2mm であり、完全邪魔板条件を満たしている。攪拌槽底部には気泡吹き込み用の
ポーラスフィルタが設置されている。また、オーバーフロー用のノズルは槽底部中央に
設置した。これは、気泡によって自由表面上に付着除去された粒子が再巻き込みされる
のを防ぐためである。装置仕様を Table 2.1 に一括して示す。 
 攪拌槽の外側は角型ジャケットで囲み、攪拌槽と角型ジャケットの間に水道水を満た
す。この中にヒーターと温度調節機のプローブを挿入し、攪拌槽内の温度を調節した。
また、攪拌槽上部には液面変動を抑制するための格子を設置した（Fig. 2.2）。 
 本実験の攪拌槽内の流動状態は攪拌レイノルズ数 Redで評価することができる。 

2
d
dn
Re
s
         (2.1) 
ここで ns は攪拌速度(s
-1
)、d は翼径(m)である。一般に、Red>1000 では乱流状態と判断さ
れる[62]。本実験条件では Red>2000 となり、攪拌槽内は乱流であると推測される。 
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Fig. 2.1. Experimental setup for bubble flotation experiment. 
96
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2.  Impeller 
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4.  Temperature controller  
5.  Motor 
6.  Water bath 
7.  Heater 
8.   Porous filter 
9.   Magnet pump 
10.  Overflow tank 
11.  Valve 
12.  Flow meter 
13.  Pressure controller 
14.  Gas reservoir 
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Table 2.1. Specification of experimental setup for bubble flotation. 
Parts Size / mm 
Agitated vessel Diameter 96 
Height 150 
Baffle plate Height 130 
Width 20 
Thickness 2 
Impeller Diameter 5 
Height 20 
Width 35 
Thickness 2 
Porous filter  Diameter 20 
Height 30 
Overflow nozzle Diameter 6 
 
 
12
1
2
3
1
7
Length unit : mm  
Fig. 2.2. Schematic diagram of lattice. 
 攪拌翼とモーターの間にトルクメータを取り付け、攪拌に要するトルクを測定した。
その値より攪拌槽内の平均乱流エネルギー消散速度Sを求めた。計算に用いた式を以下
に示す。 
M
Tn
k
ss
sS


2
        (2.2) 
 ここでTsは流体の攪拌に要するトルク(N·m)、Mは攪拌槽内の液体の質量(kg)である。
式中の係数 ks は、攪拌によって系に投入されたエネルギーの一部が流体中で乱流のエネ
ルギーカスケードによって消散することを考慮した装置定数である。外山らの研究[63]
によると、完全邪魔板条件下では攪拌所要動力の約 5 割が液内で消散するとしている。
著者らはこの値の信頼性は低いと述べているが、本章では ks=0.5 として解析を行う。 
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2.2.2. 使用粒子 
 実験に使用した粒子の物性値および光学顕微鏡写真をそれぞれ Table 2.2、Fig. 2.3 に
示す。実験に使用した粒子は球状のプラスチック粒子である。粒子の密度は水とほぼ等
しいので、沈降および浮上は無視できる。接触角は浸透速度法[64]を用いて実測した。
粒子 E に関しては浸透速度法で測定できなかったため、文献値[65]を用いた。 
 Fig. 2.4 (p.27)に粒子 A~E の粒子径分布を示す。使用した粒子は多分散であるので、粒
子径分布を 2.5m 幅で区切り、区切り端の粒子径の算術平均をその区分内の粒子の代表
径とした（Fig. 2.4 の灰色部分）。 
 粒子除去速度のパラメータ依存性の調査は、为に粒子 C を用いて行った。 
 
Table 2.2. Properties of sample particles used in bubble flotation experiment. 
Particle Material 
Density, 
P / kg·m
-3
 
Contact angle of 
water on particle, 
 / deg 
Shape 
A 
a)
 Polystyrene 1130 80 Spherical 
B 
b)
 Benzoguanamine-formaldehyde condensation 1350 88 Spherical 
C 
c)
 Acrylic 1210 90 Spherical 
D 
d)
 Polymethyl methacrylate 1200 91 Spherical 
E 
e)
 Polyethylene 920 (94) Spherical 
a) SGP-70: Soken Chemical & Engineering Co., Ltd. 
b) EPOSTAR: Nippon Shokubai Co., Ltd. 
c) MR-20: Soken Chemical & Engineering Co., Ltd. 
d) MBX-30: Sekisui Plastics Co., Ltd. 
e) FLO-BEADS: Sumitomo Seika Chemicals Co., Ltd. 
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Particle A Particle B 
  
Particle C Particle D 
  
Particle E  
Fig. 2.3. Optical micrographs of sample particles. 
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Fig. 2.4. Particle size distributions of particles used in bubble flotation experiment. 
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2.2.3. 実験方法 
 所定量の粒子を蒸留水 400ml 中に投入し、超音波分散装置により蒸留水中に分散させ
る。この粒子懸濁液を攪拌槽に満たし、所定の攪拌速度に設定する。実験開始とともに
オーバーフロー用の蒸留水を攪拌槽内に流入させ、同時に所定流量の窒素ガスを攪拌槽
内に吹き込む。約 5 秒後に液の一部（5ml）をサンプリングし、この瞬間を時間ゼロと
する。実験開始後は一定時間間隔（30s）で攪拌槽内の液を 5ml ずつ採取し、300 秒後
に粒子除去実験を終了する。実験終了後、オーバーフローの量を測定し、解析時にオー
バーフローによる粒子個数濃度減尐分の補正を行う。サンプリング液中の粒子個数およ
び粒子個数分布は Electric-Sensing-Zone 法（Coulter Counter II）により測定した。本測定
方法では、粒子径分布と粒子個数を同時に測定できるので、Fig. 2.4 に示したように粒
子径分布を 3.75~16.25m まで 2.5m 間隔で分割し、それぞれの区分毎に粒子個数濃度
の経時変化を求めた。 
 各粒子について上記の手順で除去実験を行った。Table 2.3 に実験条件を示す。 
 なお、気泡径および気泡個数濃度は攪拌による合体・分裂によって変化する。そこで、
事前に気泡径および気泡個数濃度を実測した。まず、デジタルカメラで気泡画像を撮影
し、画像解析ソフト（Scion image）を用いて気泡の投影面積を求めた。その面積から面
積相当直径を算出し、気泡径とした。個数平均から各条件における平均気泡径を求めた
結果、Fig. 2.5 に示すように本実験条件では 2.1~2.5mm となった。図より、攪拌速度 6.67s-1
（400rpm）付近にピークを示している。低攪拌域では、攪拌による気泡の合体・粗大化
が進行し、高攪拌域においては攪拌による剪断・分裂の影響を受けるようになったため
と考える。しかし、本実験条件では攪拌速度依存性は小さいので、気泡の合体、分裂は
気泡付着挙動に影響を及ぼさないとする。 
 次に、攪拌槽内の気泡個数濃度を求めるために、気泡を吹き込んだ際に攪拌槽内から
溢れた液量を測定した。その液量が攪拌槽内の全気泡体積、すなわちガスホールドアッ
プに等しいとした。平均気泡径とガスホールドアップGから、次式を用いて気泡個数濃
度を算出した。 
6/
3
b
G
b
d
N


        (2.3) 
ガスホールドアップおよび気泡個数濃度の測定結果をそれぞれ Fig. 2.6 (p.30)、Fig. 2.7 
(p.30)に示す。 
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Table 2.3. Experimental conditions of bubble flotation. 
Initial total number density of particle, n0 / m
-3
 (6~7.5)×10
11
 
Agitation speed, ns / s
-1
 (rpm) 3.3~13 (200 ~ 800) 
Overflow rate, QL / m
3
·s
-1
 (1.3~2.7)×10
-6
 
Gas flow rate of N2, QG / m
3
·s
-1
 1.28×10
-5
 
Temperature, T / K 298 
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Fig. 2.5. Experimental result of average bubble diameter. 
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Fig. 2.6. Experimental result of gas holdup. 
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Fig. 2.7. Experimental result of bubble number density. 
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2.3. 結果と考察 
 攪拌槽内が完全混合とみなせる場合、気泡付着およびオーバーフローによる粒子個数
濃度の経時変化は次式で与えられる。 












 t
V
Q
k
n
n L
gexp
0
      (2.4) 
ここで V は攪拌槽の容積(m3)、QLはオーバーフロー流量(m
3
·s
-1
)である。上式を用いて測
定結果からオーバーフローによる粒子個数濃度変化の影響を取り除き、気泡のみによる
粒子個数濃度の経時変化を求めた。Fig. 2.8 は気泡付着による粒子個数濃度の経時変化
の一例である。縦軸は Log スケールで表示した規格化粒子個数濃度である。時間に対し
て直線関係が成り立つことから、気泡付着による粒子個数濃度の経時変化は式(2.4)で表
されることが確認できる。よって、パラメータ依存性は直線の傾きを表す除去速度定数
kgを用いて評価する。 
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Fig. 2.8. Change in particle number density with time by bubble flotation. 
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2.3.1. 粒子径依存性 
 Fig. 2.9 に kgの粒子径依存性を示す。図からわかるように、kgは粒子径に対してほぼ
比例することがわかる。すなわち、大粒子ほど気泡付着除去速度が大きいことを示して
いる。これは気泡と粒子の衝突確率が増加したものと考えられる。 
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Fig. 2.9. Removal rate constant as a function of particle diameter. 
2.3.2. 接触角依存性 
 Fig. 2.10 に kgの接触角依存性を示す。図より、接触角<90°の領域では kgの値は非
常に小さく、気泡によって付着除去されないことがわかる。しかし、=90°付近におい
て kg の値は急激に大きくなり、その値はほぼ一定値をとる傾向にある。したがって、
粒子の濡れ性は気泡付着除去速度に顕著な影響を及ぼし、>90°の領域では付着確率
Eaはほぼ 1 になると考えられる。 
 粒子の濡れ性が気泡付着除去速度に影響を及ぼすことは定性的には理解されていた
が、本実験より乱流下の気泡付着除去現象に対しても粒子の濡れ性は支配因子のひとつ
であることが確認された。 
 接触角依存性に関する実験結果から、溶鋼中介在物の気泡付着除去について簡単に検
討する。Table 2.4 (p.34)および Table 2.5 (p.34)に代表的な溶鋼中介在物の溶鋼に対する接
触角を示す。TiO2を除く単純酸化物系介在物は、溶鋼に対して濡れ性が非常に悪いので、
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気泡によって容易に除去できると推測される。一方で、スラグなどの複合酸化物系介在
物は溶鋼に対して濡れ性が良いので、気泡に付着しにくく、気泡付着除去は有効に作用
しないと考えられる。 
 
 
Fig. 2.10. Removal rate constant as a function of contact angle of water on particle. 
(a) ns = 400 rpm 
(b) ns = 600 rpm 
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Table 2.4. Contact angles of liquid steel in contact with various oxide surfaces [66]. 
Matter Steel type 
Temperature 
[˚C] 
Contact angle 
[deg] 
Al2O3 pure 1600 144 
Al2O3 3.4%C 1600 112 
SiO2 pure 1600 115 
SiO2 pure 1550 110 
CaO pure 1600 132 
CaO pure 1550 121 
MgO pure 1600 125 
MgO pure 1550 128 
TiO2 pure 1600 84 
 
Table 2.5. Contact angles of liquid slags in contact with liquid steel [66]. 
Slag type 
Composition 
[%] 
Temperature 
[˚C] 
Contact angle 
[deg] 
CaO-Al2O3 36-64 1600 65 
50-50 1600 58 
58-42 1600 54 
CaO-Al2O3-SiO2 44-45-11 1600 43 
40-40-20 1600 40 
33-33-33 1600 36 
26-26-49 1600 13 
CaO-SiO2 58-42 1600 29 
50-50 1600 31 
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2.3.3. 攪拌速度依存性 
 Fig. 2.11 に kgの攪拌速度依存性を示す。図より、kgは攪拌速度に対して若干増加して
いることがわかる。これは、攪拌速度の増加によって気泡個数濃度 Nb も増加したため
と考えられる。kgには攪拌速度の増加によるNbの変化の影響が含まれていることから、
気泡付着除去に及ぼす攪拌（乱流）の影響を評価するために衝突頻度関数を導入する。 
定義より、kgを Nbで除すことでが得られる。さらに、乱流の影響を定量化するため
に乱流エネルギー消散速度の依存性を検討する。攪拌による乱流エネルギー消散速度S
は前述の式(2.2)で与えられる。また、気泡吹き込みによっても乱流生成が生じるので、
この項も考慮すべきである。気泡吹き込みによる乱流エネルギー消散速度Bは次式で与
えられる[67]。 







P
gH
HD
PQ L
L
G
B


 1ln
4
2
     (2.5) 
ここで P は大気圧(Pa)、QGはガス流量(m
3
·s
-1
)、g は重力加速度(m·s-2)、Lは液密度(kg·m
-3
)
である。D, H はそれぞれ攪拌槽の直径(m)および高さ(m)である。本実験では、攪拌槽内
の乱流エネルギー消散速度はSとBの和（=S+B）で与えられるとした。 
 Fig. 2.12 にとの関係を示す。図より、乱流エネルギー消散速度（攪拌速度）が増加
するにつれ、衝突頻度関数が減尐していることがわかる。この傾向は他の粒子において
も確認された。既往の研究では、乱流（攪拌）によって気泡と粒子の衝突頻度が増加す
ると考えられていた。しかしながら、本実験条件では逆の傾向を示し、乱流が粒子の気
泡付着を阻害していることが示唆される。のに対する負の依存性について、以下に仮
説を挙げる。 
 気泡に粒子が付着する際に、乱流渦による引き戻しが生じる（Fig. 2.13）。 
気泡に衝突した粒子は導入時間 tiを経過した後、気泡に付着することができる。
の増加に伴い液流動が激しくなり、気泡表面近傍の粒子が乱流渦によってバルク
液中へ引き戻される可能性が高くなると考えられる。これについては乱流渦の時
間スケールと導入時間のスケールを比較し、その影響を評価する必要がある。 
 気泡の上昇速度が乱流中と静止液中で異なる。 
気泡の上昇速度は衝突頻度や回収確率を決める重要な因子であるが、乱流中では
気泡の上昇速度が減尐するという報告がある[68]。本節の考察では、気泡の上昇速
度はで変化しないと仮定した場合であるので、本実験ではこの仮定が成り立たな
い可能性がある。 
 現時点において、これらの影響は仮説の域をでない。したがって、今後、付着過程に
及ぼす乱流の影響について更なる検討が望まれる。 
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Fig. 2.11. Removal rate constant as a function of agitation speed. 
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Fig. 2.12. Collision frequency function as a function of energy dissipation rate. 
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Fig. 2.13. Conceptual diagram of disturbance by turbulent eddy in bubble adhesion 
process. 
2.4. 乱流下の気泡付着除去に関する実験式 
 気泡付着除去実験より、層流理論は乱流条件に適用できない可能性が示唆された。そ
こで、本実験から得られた衝突頻度関数の実験値と層流理論にもとづく衝突頻度関数を
比較する。また、乱流条件下における気泡と粒子間の衝突頻度関数として Abrahamson
の理論[27]を用いて同様に比較する。 
 層流下における気泡と粒子間の衝突頻度関数は差動衝突と同様に表現できるので、次
式で与えられる2。 
b
bp
u
dd
4
)( 2
lam0,



       (2.6) 
 Abrahamson は強い乱流場における粒子間の衝突頻度関数を次式で与えた。 
222
turb,0 )(8 jiji UUaa       (2.7) 
ここで 2
iU は流体に対する粒子 i の乱流変動速度の自乗平均平方根(m·s
-1
)である。上式
は体積力（浮力）を無視しているが、Abrahamson は浮力を考慮した場合についても同
様に衝突頻度関数を導出し、次式で与えた。 
 
 






















)( 22
222
2
22
2
222
turb0,
2
erf)(
2
1
exp)(8
ji
tt
tt
jitt
ji
ji
tt
jiji
UU
WW
WW
UUWW
aa
UU
WW
UUaa
ji
ji
ji
ji


 (2.8) 
                                                     
2
 添字 0 は粒子間相互作用を考慮していない場合を示す。 
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ここで itW は粒子 i の終末速度(m·s
-1
)である。上式において、外力が無視できる、つまり
0 ji tt WW となる場合には式(2.7)に一致する。また、乱流ではない場合、 022  ji UU
であるので第 1 項は消え、第 2 項は erf(∞)=1 となり 
 ji ttji WWaa  20 )(      (2.9) 
と与えられる。これは差動衝突における衝突頻度関数と同義である。 
 Abrahamson の衝突頻度関数を気泡と粒子間の衝突に適用するにあたり、以下の仮定
を設ける。 
(1) 粒子は流体に追従する（ 02 jU ） 
(2) 粒子の浮上、もしくは沈降は無視する（ 0
jtW ） 
式(2.7)および式(2.8)において、 
bt uW i  , 22 bi UU   
とおき、上述の仮定を適用するとそれぞれ以下のようになる。 
2
2
turb0,
4
)(
8 b
bp
U
dd 
         without body force (2.10) 




















2
222
2
2
2
2
turb0,
2
erf
4
)(
2
1
exp
4
)(
8
b
b
b
bbbp
b
b
b
bp
U
u
u
Uudd
U
u
U
dd


 with body force (2.11) 
ここで 2
bU は流体に対する気泡の乱流変動速度の自乗平均平方根(m·s
-1
)であり、Schubert 
[69]によって次式で与えられている。 
 
3/2
3/1
9/79/42/1
2 33.0







 

f
fbb
b
v
d
U


    (2.12) 
b, fはそれぞれ気泡および流体の密度(kg·m
-3
)である。 
 Fig. 2.14 に式(2.6)、式(2.10)および式(2.11)を用いて計算した衝突頻度関数を示す。乱
流エネルギー消散速度が小さい場合、ほとんど差動衝突、つまり気泡の浮上が支配的で
あることがわかる。乱流変動による衝突の寄与は非常に強い乱流場において顕著になる。 
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Fig. 2.14. Comparison of collision frequency functions for the case of no interaction 
between a bubble and a particle. 
 次に回収確率 E を考える。接触角依存性に関する実験結果から、粒子の濡れ性が悪け
れば付着確率 Ea=1 と見なし得るので cEE  とする。層流条件下における衝突確率 Ec
の代表的なモデルを以下に示す。乱流条件下においてはこれらの理論は未だ提案されて
いないので、既往の研究と同様に乱流条件下においても層流条件下のモデルを用いる。 
 (i) Sutherland model [70] 









b
p
c
d
d
E 3  ,    Potential flow  (2.13) 
 (ii) Weber model [71]: Mobile surface 
















85.0)/37(1
2
1
bb
p
c
Red
d
E  , 0 < Reb < 400  (2.14) 
 (iii) Yoon model [23]: Rigid surface 

















15
4
2
3
72.02
b
b
p
c
Re
d
d
E  , 0 < Reb < 100  (2.15) 
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 ここで Reb は気泡レイノルズ数である。気泡の抗力係数には冨山らの相関式[72]を用
いた。 








43
8
,)15.01(
24
max
687.0
Eo
Eo
Re
Re
C b
b
D    (2.16) 
ここで CDは抗力係数、Eo はエトベス数である。 
 以上の式を用いて計算した衝突頻度関数と実測値の比較を Fig. 2.15 および Fig. 2.16
に示す。両図より、層流理論にもとづく衝突頻度関数では実験値を定量的に表現できて
いないことがわかる。特に、気泡表面が非流動、つまり固体界面とみなしたモデルとの
差異が顕著である。Abrahamson の理論を用いた場合も同様である。式(2.7)を用いた場
合が最も実測値に近いが、これは外力を無視しているので一般的な気泡付着現象のよう
に気泡の浮上（浮力）が顕著である場合には適用できない。 
 Fig. 2.16 に示した乱流エネルギー消散速度の依存性にいたっては、実験値と理論モデ
ルは逆の依存性を示している。衝突頻度関数の攪拌速度依存性の考察で述べたように、
気泡付着の素過程（衝突・付着）に乱流の影響が考慮されていないことが原因と推測さ
れる。つまり、回収確率 E に乱流の影響が組み込まれていないためと考えられる。 
 そこで層流理論を拡張し、乱流条件に適用し得る実験式を提案する。乱流下における
衝突頻度関数を層流理論からの類推により、以下のように定義する。 
 
W
d
d
Au
dd
B
b
p
b
bp 








 


4
2
    (2.17) 
  iK
W
 

exp1
1
     (2.18) 
ここで A, B, K, i は定数である。本実験系（蒸留水-N2-プラスチック粒子系）では、衝
突頻度関数の実測値に対するフィッティングからそれぞれ以下の値となった。 
A = 0.57, B = 0.21, K = 3.5, i = 88     (2.19) 
また、W は粒子の濡れ性を表す関数であり、接触角に対する衝突頻度関数の急激な変化
を表現する。ただし、上式は粒子の沈降・浮上速度が気泡の浮上速度に対して小さい場
合に適用し得るものである。 
 Fig. 2.17 (p.43)に衝突頻度関数の実験式と実測値の比較を示す。粒子 A に関しては気
泡によって付着除去されないため、データから除外した。図より、実験式と実測値の間
に良い相関がみられる。したがって、実験式の適用範囲は限定されているものの、乱流
下における気泡付着除去速度を推算できる。 
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Fig. 2.15. Comparison between calculated collision frequency function and observed 
value for particle diameter.
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Fig. 2.16. Comparison between calculated collision frequency function and observed 
value for turbulent energy dissipation rate. 
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Fig. 2.17. Comparison between experimental results and empirical equation. 
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2.5. 小括 
 乱流場での気泡による液中分散粒子の付着除去特性を解明するために、機械式攪拌槽
を用いた水モデル実験を行った。粒子の除去速度に及ぼす粒子径、粒子の接触角および
攪拌速度の影響を評価し、以下の結論を得た。 
 気泡付着による速度定数 kgは粒子径の増加とともに大きくなり、その依存性は粒子
径に対しておよそ 1 次の関係にあった。すなわち、大粒子ほど気泡による除去速度
が大きい。 
 kgは接触角が大きいほど増加し、本実験条件では接触角が 90°付近で急激に増加し
た。接触角が 90°以下の粒子においては kg の値は非常に小さく、気泡によって除
去されない。 
 kgは攪拌速度に対して若干の増加傾向を示した。攪拌速度が kgに及ぼす効果は为と
して攪拌による気泡個数濃度の増加と考えられる。 
 気泡と粒子間の衝突頻度関数は乱流エネルギー消散速度（攪拌）の増加に伴い減
尐した。 
 乱流下における気泡と粒子間の衝突頻度関数に関する実験式を得た。 
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第3章 液中分散粒子の凝集 
3.1. 緒言 
 既往の研究[33]において、ポピュレーションバランス式（PBE）中の同一凝集体粒子
間の衝突に特別な配慮が必要であることを見出し、修正を施した PBE（以下、修正 PBE）
を提案した。しかし、その後の考察により、衝突頻度関数においても同様の配慮が必要
であることが判明した。本章ではその詳細について述べる。 
 通常、機械式攪拌槽に投入されたエネルギーの全てが乱流エネルギー消散速度として
槽内で消散しない。この割合は、凝集現象をはじめとして乱流エネルギー消散速度が関
係する諸現象を正確に見積もる上で重要である。章後半では、投入されたエネルギーと
その消散に関する収支を検討するため、種々の攪拌槽を用いた凝集実験を行った。また
近年、攪拌槽内の流れ場に対して数学モデルを用いた数値シミュレーションが広く用い
られている。そこで攪拌槽内流動の数値シミュレーションを行い、流れの状態や乱流特
性について実験との比較、検討を行った。計算には商用流体解析コード Fluent 6.3 を用
いた。 
3.2. 凝集理論の検討 
3.2.1. 離散的ポピュレーションバランス式 
 第 1 章で述べたように、k 個の単位粒子から成る凝集体（個数濃度 nk）の個数濃度変
化は次式で与えられる。 
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上述の PBE は中岡ら[34]によって以下のように修正されている。 
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デルタ関数ijを用いることで、同一凝集体粒子同士の生成・消失を正しく評価している。 
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3.2.2. 衝突頻度の検討 
次に、衝突頻度 Nijについて考察する。衝突頻度は衝突頻度関数(i, j)と i 次粒子およ
び j 次粒子の個数濃度の積で与えられる。ここでは、簡単のために最大 3 個の単位粒子
から成る凝集体が存在する系を考える（各凝集体の個数は n1, n2, n3 とする）。また、そ
れぞれのグループにおいて凝集体粒子を区別するための番号をつける（a, b, c, …）。 
Fig. 3.1 に示すように、凝集体粒子間の衝突の組合せ数を考える。図の対角線から左
下側は、衝突の組合せを 2 重カウントすることになるので衝突回数には入れなくてよい。
右上半分において、異なる凝集体間の衝突組合せ数は各凝集体グループの個数濃度の積
で表される。 
一方、同一凝集体間の衝突組合せ数は、2 重カウント分に加えて自分自身と衝突する
ことはできないので 
 1
2
1
2  iin nnCi        (3.4) 
と与えられる。いま凝集体の個数が十分に多ければ（ni>>1）、上式は 
2
2
1
in         (3.5) 
となる。この組合せ数に対して 1 対の粒子間の単位時間・単位体積当たりの衝突回数（衝
突頻度関数(i, j)）をかければ、PBE の衝突頻度 Nijが得られる。 
1.a 1.b … … 2.a 2.b … … 3.a 3.b … …
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…
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N11
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N23
N33
(= n1×n3 )
(= n2×n3 )
(= n1×n2 )(= ½ n1×(n1 -1 ) )
(= ½ n2×(n2 -1 ) )
(= ½ n3×(n3 -1 ) )
 
Fig. 3.1. Combination number of collision between particles. 
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したがって、式(3.2)は次式のように表現されるべきである。 
ji
ij
ij nnjiN ),(
1
1


       (3.6) 
 上式を式(3.3)に代入すると、修正 PBE と本節で指摘した衝突頻度（Nij）の修正箇所
が互いにキャンセルし、従来の PBE と同等の式が得られる。つまり、式(3.3)と式(3.6)
を用いることは、式(3.1)と式(3.2)を用いることと同等である。しかしながら、物理的な
意味を考えた場合、前者の式形が凝集機構を適切に表現している。従来の PBE と修正
PBE の差異については本章後節で検討する。 
 本研究で考慮する凝集機構は乱流凝集であり、その衝突頻度関数は Saffman-Turner の
式で与えられる（式(1.18)）。 
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 上式と式(3.3)および式(3.6)を用いることにより、乱流凝集に関する PBE が得られる。
この式を無次元化粒子個数濃度 nk
*、無次元化時間 t*を用いて無次元化すると、以下の
ようになる。 
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である。ここで nt0は初期総粒子個数濃度(m
-3
)、NMは最大凝集体粒子を構成する単位粒
子の個数である。 
3.3. ポピュレーションバランス式の数値計算 
 式(3.8)の微分方程式を k=1からNMまでの連立常微分方程式として解くことによって、
各粒子凝集体の個数濃度の経時変化が求められる。PBE は解析的に解けないので、数値
的に解く必要がある。 
 数値計算を行うにあたり、最大粒子凝集体の構成粒子数 NMの設定が問題となる。構
成粒子数を小さくしすぎると、長時間経過した後に発生する巨大な凝集体を表現できな
い。実プロセスにおいては巨大な凝集体の制御が重要となるので、現象を正確に表せな
い恐れがある。中岡[34]によると、長時間の凝集計算を行うには NM=10000 程度に設定
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する必要があるとしている。この場合、解くべき連立常微分方程式は 10000 本となる。
さらに流動計算と組み合わせた場合、各計算セルについて同様の計算を行わねばならず、
計算負荷が膨大となる。 
そこで本研究では、Nakaoka ら[33]によって提案された PSG（Particle-Size-Grouping）
モデルを用いる。PSG モデルは粒子径分布を粒子体積や表面積などから大まかなグルー
プに区分し、その区分毎に PBE を適用するものである。PSG モデルに関する詳細は著
者らの論文[33]を参照されたい。本数値計算では、粒子径分布を代表体積 vkおよび代表
半径 ak をもつ M 個のグループに分割する。分割はグループ代表体積の比 Rv=vk/vk-1が一
定になるように行われる。PSG モデルを適用した PBE を以下に示す。 
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ic,k は臨界凝集粒子グループを表し、凝集がグループ区分の閾値 Thk を超えるかどうか
を判断する。また、i,k-1およびi,kは質量補正係数である。上式の右辺第 1 項は閾値を超
える凝集での粒子個数濃度増加量、右辺第 2 項は閾値を超えない凝集での粒子個数濃度
増加量、右辺第 3 項は凝集による粒子個数濃度の減尐量を示している。各グループの代
表粒子直径は 

k
k
v
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6
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        (3.12) 
と与えられる。閾値は、各グループの代表直径の平均で与えられる。 
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 PSG モデルの計算条件を Table 3.1 に示す。数値計算法には Runge-Kutta-Gill 法を用い
た。なお、初期粒子径分布に広がりがある場合、第 1 グループは小粒子径領域まで含む
ことができず、その個数濃度を正確に表現できなくなる。そこで、グループ 0 および-1
をグループ 1 の下に設けた。 
ここで、Fig. 3.2 に式(3.2)と式(3.3)、式(3.3)と式(3.6)を用いた場合それぞれについて、
総粒子個数濃度の経時変化の計算例を示す。計算は理想単分散粒子として行った。図か
らわかるように、凝集の早い段階から両者に無視できない差が生じる。修正 PBE 単体
を用いて計算した凝集曲線（破線）は、正しい曲線よりも nt
*
=0.6 において 30%程度短
時間側にシフトしている。 
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 Table 3.1. Conditions of PSG model calculation for turbulent coagulation. 
Maximum number of particle-size group, M 40 (-1~38) 
Volume ratio, Rv ( = vk / vk-1) 2.0 
Critical size number of agglomerated particle, ic,k k-1 
Time step, t* 0.001 
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Fig. 3.2. Comparison of coagulation curve calculated by present theory (Eqs. (3.2) and 
(3.3)) and Nakaoka’s PB equation (Eqs. (3.3) and (3.6)). 
 本章の修正によって、Fig. 3.3 に示すように中岡らの実験結果は修正後の凝集曲線に
一致しなくなる。この差異は、攪拌による乱流エネルギー消散速度の計算式（式(2.2)） 
M
Tn
k
ss
sS


2
       (3.14) 
において、中岡らは係数 ksを 0.15 としたためと考えられる。そこで第 2 章と同様に、
外山ら[63]が示唆した値（ks=0.5）を用いて本攪拌槽の平均乱流エネルギー消散速度を
計算し、再整理を行うと理論計算値に一致する。既往の研究では、ks の値として Table 3.2
の値が用いられている。表からわかるように、装置条件によって値は大きく異なり、適
切な ks 値を決定するための指針は明確ではない。さらに、ks 値の物理的な意味と定量的
な評価については更なる検討を要する。 
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 そこで、本章後半部では種々の攪拌槽、攪拌翼を用いて乱流凝集実験を行い、本実験
に使用している ks値の妥当性を評価する。合わせて、攪拌槽内の流動計算を行い、同様
に ks値を評価、検討する。 
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Fig. 3.3. Change in total particle number density with time at various agitation speeds 
for nt0 = 2×10
12
 m
-3
. 
 
Table 3.2. List of ks values. 
 Baffle plate Impeller type ks value 
Toyama et al. [63] None Paddle 0.2 
Installed Paddle 0.5 
Nakaoka et al. [33] Installed Pitched paddle 0.15 
Present study Installed Paddle 0.5 
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3.4. 種々の攪拌槽・攪拌翼を用いた凝集実験 
3.4.1. 実験装置 
機械式攪拌槽は内径 96mm、高さ 200mmの邪魔板付アクリル製円筒容器を使用した。
邪魔板は内壁に 90°毎に 4 枚取り付けられており、幅 20mm、厚さ 2mm で完全邪魔板
条件を満たしている。攪拌槽の外側は角型ジャケットで囲み、攪拌槽と角型ジャケット
の間に水道水を満たして恒温槽とした。また、攪拌翼形状の影響をみるため 2 種類の攪
拌翼（2 枚パドル翼・2 枚 45°傾斜パドル翼）を用意した。さらにスケールアップの影
響を考察するため、スケール 2 倍の幾何学的相似条件を満たした攪拌槽および攪拌翼を
用いた。 
以上、合計で 4 種類の攪拌槽を用いて実験を行った。これらの装置寸法を Table 3.3
にまとめた。例として、基準サイズの攪拌槽およびパドル翼の概略図を Fig. 3.4 に示す。
また、Fig. 3.5 にパドル翼、傾斜パドル翼の写真も合わせて示す。 
 
 
Table 3.3. Specification of agitated vessels for turbulent coagulation experiment. 
Notation PD-B-1 PB-B-1 PD-B-2 PB-B-2 
Vessel  Diameter / mm 96 96 192 192 
Height / mm 200 200 400 400 
Liquid height / mm 150 150 300 300 
Baffle plate  Installed Installed Installed Installed 
Impeller Paddle Pitched blade Paddle Pitched blade 
 Shaft diameter / mm 5 5 10 10 
Height / mm 20 20 40 40 
Width / mm 35 35 70 70 
Thickness / mm 2 2 4 4 
Pitch of blade / deg 90 45 90 45 
Number of blade 2 2 2 2 
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Length unit : mm
2
1. Cylindrical tank
2. Baffle plate
3. Impeller
4. Motor
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Fig. 3.4. Experimental setup for turbulent coagulation experiment. 
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20
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Fig. 3.5. Photographs of impellers. 
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3.4.2. 使用粒子 
 凝集実験に使用した粒子は、ポリスチレン（PS）粒子（綜研化学株式会社: SX-350）
であり、粒子径分布は Fig. 3.6 のとおりである。図からわかるように、PS 粒子はほぼ単
分散であり、ピーク径は 3.14m である。粒子は事前に超音波分散装置を用いて蒸留水
中に懸濁させ、高濃度の粒子分散液を作製した。 
 水中では粒子の帯電によって粒子周囲に電気二重層が形成され、粒子間に静電反発力
が生じる。粒子を凝集させるためにはその影響を打ち消す必要がある。本実験では、
MgSO4水溶液を用いて水中のイオン濃度を増加させて電気二重層を薄くし、反発力が無
視できる条件（急凝集条件）に設定する。そこで MgSO4 水溶液濃度によって凝集速度
が変化しない条件を求め、その濃度条件を急凝集条件とした。予備実験より、その条件
は MgSO4水溶液濃度 1 mol·L
-1と決定した。 
 また、粒子の帯電は pH によって変化することが知られているが、本実験に用いる粒
子は高分子であり、粒子の帯電は pH によってほとんど変化しない。これはゼータ電位
測定からも確認している。よって、本実験では溶液の pH 調整は行っていない。 
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Fig. 3.6. Particle size distribution of PS particle. 
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3.4.3. 実験方法 
MgSO4水溶液を約 30 分間脱気し、攪拌槽に満たす。所定の温度と攪拌速度に設定し
た後、高濃度分散液を攪拌槽中に投入する。所定時間に攪拌槽内の液の一部（2.5 mL）
をサンプリングし、Electric-Sensing-Zone 法（Coulter Counter II）により粒子個数を測定
した。実験中は N2ガスを自由表面上に流し、溶液の pH 変化を防止した。 
実験条件および各種物性値は Table 3.4 のとおりである。 
 PSG モデルを用いた凝集計算には、初期値として初期粒子径分布を入力する必要があ
るが、本計算では時間ゼロにおける実測値を用いた。PSG モデルのグループ番号とその
粒子径範囲、代表粒子径の対応を Table 3.5 に示す。粒子径分布の測定値は Table 3.5 の
グループ粒子径範囲にしたがって区分され、その範囲内の粒子個数の総和をグループ個
数濃度とする。 
Table 3.4. Experimental conditions of turbulent coagulation. 
Initial total number density of particle, nt0 / m
-3
 (8~9)×10
11
 
Agitation speed, ns / s
-1
 (rpm) 3.3~10 (200~600) 
PS particle Mode diameter / m 3.14 
Density, P / kg·m
-3
 1030 
Hamaker constant, A131 / J 0.95×10
-20 † 
Liquid MgSO4 concentration, C / mol·L
-1
 1 
Density, L / kg·m
-3
 1102 
Viscosity, / Pa·s 0.00128 
Temperature, T / K 298 
  †Literature data: [73] 
 
Table 3.5. Preset value of PSG groups. 
PSG 
group 
Characteristic diameter 
[m] 
Volume, 
vk /
 
v1 
Threshold 
[m] 
-1 1.98 0.25  
2.24 
0 2.50 0.5 
2.82 
1 3.14 (Mode diameter) 1 
3.55 
2 3.96 2 
4.48 
3 4.99 4 
5.64 
4 6.29 8 
7.11 
5 7.92 16 
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3.5. 流動計算 
3.5.1. 基礎式 
流れの支配方程式は連続の式と Navier-Stokes 方程式（以下、NS 式）の 2 本であるが、
攪拌槽内は乱流であるため、これらの方程式を直接解くことは困難である。そこで乱流
の計算では、レイノルズ平均した NS 式を解いて平均流のみを求め、乱流変動成分など
は種々の統計平均量として、それらの輸送方程式を NS 式と連成して解く。この際、レ
イノルズ平均された NS 式に含まれる未知数が増加する。これら未知の変数を既知量か
ら求めるために乱流モデルが必要となる。本計算では定常状態における平均流のみを扱
い、乱流モデルとして Realizable k-モデル（以下、RKE モデル）を用いた。 
 定常状態における連続の式および NS 式を以下に示す3。 
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  (3.16) 
ここで Uiは平均速度(m·s
-1
)、ui’は変動速度成分(m·s
-1
)である。また、p は平均圧力(Pa)、
は流体の密度(kg·m-3)である。 
レイノルズ平均をとることで、NS 式中に新たな項（ '' ji uu ）が生じている。これ
はレイノルズ応力と呼ばれ、乱流によって発生する応力である。この項は Boussinesq
の渦粘性モデルによって以下のように与えられる。 
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ここでt は乱流粘性係数(Pa·s)である。また、k は次式で定義される乱流エネルギー
(m
2
·s
-2
)である。 
)( 222 '''
2
1
wvuk        (3.18) 
式(3.17)中の右辺第 3 項は、この式を利用して 2'u , 2'v , 2'w を求めてその和をとり、k
を算出したときにその定義と矛盾しないように加えられたものである。 
 非圧縮性流体の k との輸送方程式は、RKE モデルでは次式で与えられる[74] 4。 
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3
 式はテンソル形式で表記している。 
4
 式中には浮力による生成項が加わるが、ここでは省略している。 
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ここで 
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である。Pk は k の生成項(m
2
·s
-3
)、は乱流エネルギー消散速度(m2·s-3)である。k , , C2
はモデル定数である。 
k の輸送方程式は Standard k-モデル（以下、SKE モデル）と同型であるが、の輸送
方程式は SKE モデルと非常に異なっている。大きな相違点は、の輸送方程式の生成項
は k の生成項 Pk を含まないことである。この形の方がスペクトル空間でのエネルギー
移行を良く表すと考えられている。他の好ましい点として、の散逸項（式(3.20)中右辺
第 3 項）が特異点をもたないことである。すなわち、k がゼロもしくは負になったとし
ても、分母がゼロになることはない。 
また、乱流粘性係数tは SKE モデルと同様に、次式から計算される。 
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しかしながら、RKE モデルでは SKE モデルとは異なり、Cは定数ではなく流れ場に依
存する関数として与えられる。これは以下の式群から計算される。 
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ここで ij は角速度k で回転する回転座標系からみた平均角速度テンソルである
5。また、
ijk は散逸テンソルであり、散逸の等方性を仮定すれば、 
 2ijk  
となる。モデル定数の A0と Asは次式で与えられる。 
cos6,04.40  sAA  
ここで 
  ijijkijkij SSS
S
SSS
WW  
~
,~,6cos
3
1
3
1  
である。 
 以上の式からわかるように、Cは平均ひずみ速度と回転速度、系の回転の角速度、乱
流場（k と）の関数になっている。なお、Cは平衡境界層の慣性小領域に対しては 0.09
という標準値に戻る。 
 最後に、モデル定数は以下のように与えられている。 
9.1,2.1,0.1 2  Ck       (3.27) 
 RKE モデルの特徴として、以下のような点が挙げられる。 
 実現性（Realizability）の概念 
 垂直応力に対する数学的な制約条件を満たし、乱流物理に矛盾しない。 
 Boussinesq の渦粘性モデル（式(3.17)）と渦粘性の定義（式(3.24)）から、レ
イノルズ垂直応力に対して次式を得る。 
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しかしながら、平均速度勾配が 
 7.3
3
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 Cx
Uk
i
i
 
の関係を満たすほど大きい場合、定義により正の量であるべき垂直応力 2'iu が
負になる。つまり、変動成分の強度を負値として予測する。 
 同様に Schwaltz の不等式   222  uuuu  を満たさない。RKE モデルでは、C
に平均流れ（平均流の勾配）および乱流（k と）に対する感受性をもたせた変
数にすることで対処している。 
 
                                                     
5
 kijk2 の項は FLUENT のデフォルトの設定として ij
~
の計算に含まれていない。これは、計算領域に
スライディングメッシュや MRF モデルを含んでいる場合には非物理的な乱流粘性が生じるためである。 
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 循環流、旋回流、分離器のような複雑流れに有効である。 
（SKE モデルの欠点を解消している。） 
 RNG k-モデルよりほとんどのケースで優れている。 
 軸対称噴流の広がり角度を精度良く予測できる。 
3.5.2. MRF モデル 
攪拌槽の数値計算方法として、MRF（Multiple Reference Frame）モデルを用いた[75]。
MRF モデルでは、攪拌槽内の流体領域を攪拌翼と攪拌軸を含む回転領域と、攪拌槽の
壁面、邪魔板などを含むそれ以外の静止領域の 2 つに分割する。回転領域における計算
では、回転による遠心力などをあらかじめ考慮に入れた式を用いて計算を行うが、実際
の格子点は固定したままである。一方、静止領域では通常の式を用いて流れ場を計算す
る。そして両領域の界面で運動量や物質量を相互に交換し、定常状態に達するまで計算
を反復する。 
MRF モデルの特徴として、 
1. 攪拌翼の形状を含んだ 3 次元モデルとしては、比較的計算コストが低い。 
2. 定常状態のみ計算できる。 
3. 回転領域と静止領域の間に大きな相互作用がある場合は、精度が悪くなる。 
といった点が挙げられる。定常状態にしか興味がない場合には、低コストで精度良く計
算ができるために、攪拌槽に対して MRF モデルを適用した例は多い。 
3.5.3. 計算条件 
攪拌槽内の流動解析にあたり、以下の仮定をする。 
1. 定常状態・非圧縮性とする。 
2. 槽内の温度は均一に保たれている。 
3. 自由表面は平坦である。 
Fig. 3.7 に計算に使用した攪拌槽のメッシュを示す。パドル翼の場合ではメッシュ形
状は全て構造格子であるが、傾斜パドル翼の場合は中心部を非構造メッシュで生成した。
攪拌槽は軸対称であるので、周期境界条件により 1/2 モデルを用いた。2 倍スケールの
攪拌槽の計算メッシュは標準条件の攪拌槽のメッシュを 2 倍したものであり、メッシュ
数およびメッシュ形状は同一である。また、攪拌槽・攪拌翼の形状は実験に用いられた
ものと同一である。計算に必要な諸物性値は実験条件と同じ値に設定した。 
Table 3.6 に本計算の解析モデルをまとめる。 
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Table 3.6. Conditions for numerical simulation of mechanically agitated vessel. 
Turbulent model Realizable k- model 
Impeller zone MRF model 
Boundary condition Wall Enhanced Wall Function 
Free surface Zero stress 
 
Fig. 3.7. Calculation meshes for agitated vessels. 
3.6. 結果と考察 
3.6.1. 凝集実験結果 
実験結果を Fig. 3.8~Fig. 3.11 (pp.61-64)に示す。図中には PSG モデルで計算される理
論凝集曲線も実線で示した。また、各グループにおける個数濃度変化も合わせて示す。
実験結果は ks=0.5 として整理した。各図の装置条件（PD-B-1 など）は、Table 3.3 (p.51)
に示した攪拌翼の形状、邪魔板の設置、槽の大きさの各条件に対応している。 
図より、全ての条件で理論値と実験値に良い一致がみられる。すなわち、攪拌槽内が
良く混合され、凝集体粒子の拡散時間スケールが凝集の時間スケールに対して十分小さ
(a) Vessel with paddle type impeller (b) Vessel with pitched blade type impeller 
Grid
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ければ、攪拌翼の形状や槽の大きさに関わらず、ks=0.5 として十分な精度で凝集現象を
予測できる。 
 各凝集体グループの個数濃度に注目すると、いずれの条件においても各グループで実
験値と理論凝集曲線は良く一致している。しかしながら、凝集後期において理論からの
ずれがみられ、そのずれの大きさは粗大凝集体を含むグループほど、攪拌速度が大きい
ほど顕著である。これは乱流渦による粗大凝集体の剪断、分裂によるものと推定でき、
その分裂頻度は乱流最小渦径と粗大凝集体の大きさの割合に依存すると考えられる。つ
まり、凝集体の大きさが乱流渦の最小渦径に対して十分小さいとみなせなくなった場合、
乱流渦の剪断によって凝集体の分裂が生じると考えられる。 
凝集体の分裂モデルに関していくつかの研究報告[34],[49],[76],[77]があるが、本章で
用いた凝集理論には凝集体の分裂モデルは組み込まれていない。この影響を定量評価す
るには、PBE に新たに分裂モデルを組み込む必要がある。 
3.6.2. 攪拌槽内の流動計算 
 パドル型攪拌翼と標準サイズ攪拌槽を用いた場合の流れ場を Fig. 3.12 (p.65)に示す。
図は軸中心を含む垂直断面の流れ場を示している。いずれの攪拌速度条件においても攪
拌翼から半径方向に強い吐出流がみられる。この流れは槽側面に衝突して上下に広がり、
2 組の循環流を形成している。攪拌速度によって流れ場の様子はほとんど変化せず、相
似形である。2 倍スケールの攪拌槽においても速度分布は同様のものとなった。 
 Fig. 3.13 (p.66)に傾斜パドル翼を用いた場合の軸中心垂直断面の流れ場を示す。いず
れの攪拌速度条件においても傾斜パドル翼から斜め下に吐出流がみられ、攪拌槽側面で
上下にわかれている。下方に向かう流れは傾斜パドル翼へと向かう循環流を形成してい
る。上方へ向かう流れは自由表面上まで到達せず、翼近傍で循環流を形成している。そ
のため、槽内上部の流体速度は遅くなっており、上部と下部の流体混合が起こりにくく
なっている可能性がある。2 倍スケールの攪拌槽においても同様の結果が得られた。 
 次に、パドル翼を用いた攪拌槽内の軸中心垂直断面における乱流エネルギー消散速度
分布を Fig. 3.14 (p.67)に示す。図より、攪拌翼周辺ではは非常に大きな値を示し、攪拌
翼上部のが弱い領域と比較して、1000 倍程度の差が存在する。攪拌翼近傍のが強い領
域は攪拌速度の増加とともに拡大している。パドル翼の速度分布と比較すると、これら
のは吐出流によって輸送され、槽内に広がっていることがわかる。そのため、翼近傍
を除いた領域では比較的その分布は均一である。 
 同様に、傾斜パドル翼を用いた場合の乱流エネルギー消散速度分布を Fig. 3.15 (p.68)
に示す。パドル翼の場合と同様に、攪拌翼近傍にが強い領域が存在している。攪拌槽
上部にはの弱い領域が存在し、その差は 105~106程度となり、パドル翼の場合と比べて
大きい。これは、傾斜パドル翼を用いた場合の速度分布からわかるように、槽上部でほ
とんど流れが生じておらず、の輸送が小さかったためと考えられる。 
 61 
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
t*
Dimensionless time, t*
Theory
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
1
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 1)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
2
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 2)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
3
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 3)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
4
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 4)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
Fig. 3.8. Change in particle number density with time (PD-B-1). 
 62 
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
t*
Dimensionless time, t*
Theory
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
1
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 1)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
2
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 2)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
3
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 3)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
0.001
0.01
0.1
1
0.001 0.01 0.1 1 10
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
4
*
Dimensionless time, t*
Theory (Group 4)
Exp. 200 rpm 
Exp. 400 rpm 
Exp. 600 rpm 
 
Fig. 3.9. Change in particle number density with time (PB-B-1). 
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Fig. 3.10. Change in particle number density with time (PD-B-2). 
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Fig. 3.11. Change in particle number density with time (PB-B-2). 
 65 
 
0.30
0.28
0.26
0.24
0.22
0.20
0.18
0.16
0.14
0.12
0.10
0.08
0.06
0.04
0.02
0.00
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (m/s)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, rke)
Sep 27, 2009
3.00e-01
2.80e-01
2.60e-01
2.40e-01
2.20e-01
2.00e-01
1.80e-01
1.60e-01
1.40e-01
1.20e-01
1.00e-01
8.00e-02
6.00e-02
4.00e-02
2.00e-02
0.00e+00
ZY
X
 
Velocity (m·s
-1
)      (a) 200rpm 
0.60
0.56
0.52
0.48
0.44
0.40
0.36
0.32
0.28
0.24
0.20
0.16
0.12
0.08
0.04
0.00
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (m/s)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, rke)
Sep 27, 2009
6.00e-01
5.60e-01
5.20e-01
4.80e-01
4.40e-01
4.00e-01
3.60e-01
3.20e-01
2.80e-01
2.40e-01
2.00e-01
1.60e-01
1.20e-01
8.00e-02
4.00e-02
0.00e+00
ZY
X
 
Velocity (m·s
-1
)      (b) 400rpm 
0.90
0.84
0.78
0.72
0.66
0.60
0.54
0.48
0.42
0.36
0.30
0.24
0.18
0.12
0.06
0.00
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (m/s)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, rke)
Sep 27, 2009
9.00e-01
8.40e-01
7.80e-01
7.20e-01
6.60e-01
6.00e-01
5.40e-01
4.80e-01
4.20e-01
3.60e-01
3.00e-01
2.40e-01
1.80e-01
1.20e-01
6.00e-02
0.00e+00
ZY
X
 
Velocity (m·s
-1
)      (c) 600rpm  
Fig. 3.12. Axial velocity field in agitated vessel with paddle impeller. 
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Fig. 3.13. Axial velocity field in agitated vessel with pitched blade impeller. 
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Fig. 3.14. Distribution of energy dissipation rate in agitated vessel with paddle impeller. 
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Fig. 3.15. Distribution of energy dissipation rate in agitated vessel with pitched blade 
impeller.
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3.6.3. ks 値の実験値と計算値の比較 
まず、数値計算結果の妥当性評価として、Fig. 3.16 (p.72)にトルクの実測値と計算値
の比較結果を示す。トルクの実測は第 3 章と同様にトルクメータを用いた。また、Fig. 
3.17 (p.73)には動力数の計算値と実測値の比較を示す。参考までに、図中には攪拌所要
動力に関する相関式（亀井-平岡の式[78],[79]: Table 3.7 (p.71)）も示した（攪拌レイノル
ズ数 Redと動力数 Npの相関式）
6。動力数とは攪拌所要動力に関する無次元数で、以下
のように与えられる。 
5253
p
2
dn
T
dn
P
N
s
s
s 


       (3.28) 
ここで P は攪拌所要動力(W)である。動力数は攪拌の強さを表す際に良く使用される無
次元数であるため、評価の基準とした。 
 両図より、パドル翼および傾斜パドル翼ともに数値計算と実測値はほぼ一致している
ことがわかる。よって、本数値計算は妥当な結果であると判断できる。そこで次に、実
測値と流動計算からそれぞれ求めた ks 値の比較を行う。 
 各実験条件における最適の ks 値は、その値を 0.01 から 1 まで 0.01 刻みで変化させ、
そのときの無次元総粒子個数濃度の理論値と実験値の差の積算値が最小になる値とし
て決定した。凝集末期においては、分裂や測定誤差の影響のため、実験値は理論値から
ずれる傾向にある。よって、比較には無次元総粒子個数濃度 0.4 以上のデータを用いた。
流動計算による ks 値はトルクと乱流エネルギー消散速度（体積平均）を式(3.14)に代入
することで求めた。 
ks 値の実験値と計算値の比較を Fig. 3.18 (p.74)に示す。横軸は ks=1 とした場合の乱流
エネルギー消散速度である。また、縦軸を ks 値、横軸を攪拌レイノルズ数 Redで整理
したグラフを Fig. 3.19 (p.74)に示す。実験誤差により大きなばらつきがみられるものの、
従来の値（ks＝0.15）より大きな値をとることが明らかになった。流動計算による ks 値
も従来の値よりも大きな値を示し、パドル翼で平均 0.76、傾斜パドル翼で平均 0.56 と
なった。これらの結果より、ks 値は従来よりも大きい値であり、本論文で用いた値
（ks=0.5）か、それより大きな値をとると考えられる。 
 ここで、ks 値の物理的意味を考える。式(3.14)より、ks 値はトルクによって投入された
単位エネルギー当たりの乱流エネルギー消散速度を意味している。つまり、攪拌翼によ
って系内に投入されたエネルギーの何割が乱流エネルギー消散速度に寄与しているか
を示している。 
 Kolmogorov の局所等方性理論によれば、乱れのエネルギーの輸送過程は、Fig. 3.20 
(p.75)に示すように大きな渦から小さな渦へのエネルギーのカスケードダウンによる
                                                     
6
 亀井-平岡の式を使用するには翼取付け位置が攪拌槽中央である必要があるが、本研究で用いた攪拌槽で
は、翼は槽底面から攪拌槽高さの 1/3 の距離に設置している。厳密には相関式を適用できないが、翼取付
け位置が槽内流動に大きな影響を及ぼさないとすれば、相関式は妥当な予測を与える。 
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[80]。攪拌槽内の大きい渦スケールとして、攪拌翼の代表長さスケールの渦が考えられ、
順次小さい渦へとエネルギーが輸送され、最終的に最小渦スケールで熱として散逸する。
したがって、ks 値は乱れエネルギーのカスケード輸送を経て、熱として消散する割合と
考えられる。実際の装置は有限の大きさであり、固体壁などの境界を有する。固体壁近
傍では粘性が支配的であり、上記のエネルギーカスケードを経ずに固体境界面（固体壁、
翼表面）において平均流から熱に直接消散する。これにより、ks 値は 1 未満の値をとる
と考えられる。 
 次に、パドル翼および傾斜パドル翼の ks値の差異を考える。邪魔板付攪拌槽における
各種攪拌翼の流れの模式図を Fig. 3.21 (p.75)に示す。図に示したように、プロペラ翼、
傾斜パドル翼、パドル翼の順に剪断・圧力へのエネルギー分配の割合が大きくなる[78]。
乱れエネルギー（乱流渦）は流体の剪断が生じている場所で生成されるので、上述の攪
拌翼種の順でエネルギーカスケードによってエネルギーを消散する割合が大きくなる
と考えられる。そのため、流体計算から求めた ks値はパドル翼の方が大きくなったと推
測される。ただし、実験から得られた ks 値はばらつきが大きく、この傾向を確認できな
い。 
3.6.4. 気泡吹き込みノズル付攪拌槽への適用 
 第 2章の機械式攪拌槽を用いて同様の凝集実験を行い、ks値の適用可能性を検証する。
本攪拌槽は第 4 章の乱流凝集を伴う気泡付着除去実験に使用するため、同様に ks=0.5 と
して整理できるか確認する必要がある。 
 Fig. 3.22 (p.76)および Fig. 3.23 (p.76)に ks=0.5 とした場合の無次元化凝集曲線を示す。
それぞれ初期総粒子個数濃度依存性、攪拌速度依存性を示している。両図ともに理論凝
集曲線に非常に良く一致していることがわかる。よって、本攪拌槽（ノズル付）におい
ても ks=0.5 が妥当であると判断できる。 
 なお、攪拌速度 600rpm および 800rpm の条件では、長時間側の凝集末期において理
論凝集曲線からずれる傾向にあるが、他の攪拌槽と同様に粒子凝集体の分裂によるもの
と考えられる。 
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Table 3.7. Correlation of power number for paddle impeller and pitched blade impeller [79]. 
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(b) Scale up (×2) 
Fig. 3.16. Comparison of torque for stirring between measured and calculation results. 
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(a) Overall view 
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(b) Close-up view 
Fig. 3.17. Power number, Np as a function of impeller Reynolds number, Red. 
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Fig. 3.18. Relation between coefficient, ks and energy dissipation rate, 

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Fig. 3.19. Relation between coefficient, ks and impeller Reynolds number, Red. 
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Fig. 3.20. Schematic diagram of turbulent energy spectrum [80]. 
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Fig. 3.21. Schematic diagram of fraction of agitation effect and flow patterns [78]. 
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Fig. 3.22. Change in total particle number density with time at various initial particle 
densities. 
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Fig. 3.23. Change in total particle number density with time at various agitation speeds. 
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3.7. 小括 
 PBE の修正に加え、今回新たに凝集体間の衝突頻度関数を訂正した。その修正を受け、
機械式攪拌槽を用いた水モデルによる乱流凝集実験を行った。また、乱流エネルギー消
散速度とトルクの相関式を評価する目的で、凝集実験および攪拌槽内流動のシミュレー
ションを行った。その結果、以下の結論を得た。 
 PBE において、同種凝集体間の衝突による凝集体の生成・消失を考慮して修正が加
えられた。しかしながら、衝突頻度関数においても同様に同種凝集体間の衝突頻度
を考慮しなければならないことが明らかとなった。その結果、粒子凝集過程を正し
く表すためには、以下の 2 式を用いる必要がある。 
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 種々の攪拌槽と攪拌翼を用いて、攪拌トルクと乱流エネルギー消散速度の変換式中
における ks値の妥当性を評価した。その結果、どの装置条件においても凝集速度の
実測値と理論計算値は良く一致し、攪拌翼の形状や槽の大きさに関わらず、ks=0.5
として十分な精度で凝集現象を予測できる。 
 攪拌槽内流動の数値計算より、ks 値は以下のように与えられ、実験と同様に従来用
いられてきた ks 値（0.15）よりも大きい値をとる。 
 パドル翼   : 0.76 
 傾斜パドル翼（傾斜角 45°） : 0.56 
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第4章 乱流凝集を伴う気泡付着除去 
4.1. 緒言 
 液中分散粒子の乱流凝集や気泡付着などの個別の現象については、過去様々な理論的、
実験的研究がなされてきた。本論文においても、第 2 章で乱流下における気泡付着除去
実験を行い、種々のパラメータ依存性を明らかにして実験式を提案した。第 3 章では、
PBE の修正とともに液中分散粒子の乱流凝集に関する水モデル実験を行い、その速度論
的挙動を調査した。しかし、溶融金属中ではこれらの現象は個別に起こるものではなく、
同時に進行する現象である。現在の研究では、このような複合現象の解析は数値シミュ
レーションが为体であるが、その妥当性は十分検証されていない。 
 そこで本章では、機械式攪拌槽を用いて粒子凝集を伴う気泡付着実験を行い、凝集と
気泡付着の同時進行現象挙動を詳細に調査した。また、第 2 章で得られた乱流下の気泡
付着除去に関する実験式および第 3 章で修正された凝集理論を用いたモデルを構築し、
液中分散粒子の凝集を伴う気泡付着除去速度を評価した。 
4.2. 線形結合モデル（乱流凝集·気泡付着·オーバーフロー） 
 実プロセスに用いられる装置内では、乱流凝集および気泡付着現象は時間的・空間的
に不均一である。このような場合、流動解析を組み合わせたモデルが用いられるが、本
章の目的は凝集と気泡付着の同時進行挙動を詳細に調査することであるので、これらの
影響は除く。よって、想定する系内が十分に攪拌され、粒子の拡散に要する時間スケー
ルが凝集および気泡付着に対する時間スケールよりも十分短いとして、系内を完全混合
と近似する。さらに、多くの研究にみられるように、それぞれの速度式を線形結合する
ことで粒子個数濃度の経時変化を表す。 
 以上の仮定から、気泡付着と凝集の複合現象に関する総括速度式は以下のように与え
られる。 
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右辺第 1 項および第 2 項は、それぞれ凝集による生成項、消失項を表す。第 3 項は気泡
付着による減尐項、第 4 項はオーバーフローによる減尐項である。本実験では、気泡に
よって付着除去され、自由表面上に浮上した粒子の再巻き込みを防ぐために液とともに
粒子を系外へ排出している。第 4 項はこの操作を考慮するために設けた項である。気泡
と粒子間の衝突頻度関数には、第 2 章で得られた乱流下における気泡付着の実験式（式
(2.17)）を用いる。 
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 気泡付着除去速度は粒子径依存性をもつが、ここでは凝集体直径に等体積球相当径を
用いる。また、凝集体と中実球では見掛けの接触角が異なると報告されている[81]。そ
のため、気泡と粒子間の回収確率が凝集体と中実球では異なる可能性があり、凝集と気
泡付着現象を線形結合で取り扱えるのか疑問が残る。本章ではこの影響についても検証
を行う。 
4.3. 線形結合モデルの数値計算 
 式(4.1)に対して前章と同様に PSG 法を適用し、Runge-Kutta-Gill 法による有次元数値
計算を行った。攪拌槽内の平均乱流エネルギー消散速度は、第 2 章と同様に攪拌（S）
7と気泡吹き込み（B）の和（=S+B）で与えた。粒子径には各グループの代表粒子径
を用いた。計算条件を Table 4.1 に示す。 
 なお、粒子個数濃度変化に及ぼす各機構の寄与を調査するため、数値計算は Table 4.2
に示すように 3 条件で行った。 
 
 
                                                     
7
 変換式（式(2.2)）中の係数 ksは 0.5 とした。 
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Table 4.1. Conditions of PSG model calculation for combined phenomena. 
Maximum number of particle-size group, M 20 
Volume ratio, Rv (= vk / vk-1)  2.0 
Time step, t / s 1 
 
Table 4.2. Model cases of numerical calculation for combined phenomena. 
 Turbulent 
coagulation 
Bubble 
flotation 
Overflow 
Cal. (1) Included - - 
Cal. (2) - Included Included 
Cal. (3) Included Included Included 
 
4.4. 粒子凝集を伴う気泡付着除去実験 
 実験装置は第 2 章の気泡付着実験に用いた攪拌槽と同じものを使用した。試料粒子、
実験方法は凝集実験と同様であるが、ポリスチレン粒子（PS 粒子）分散液を投入後、
N2ガスおよびオーバーフロ （ーMgSO4 aq. 1mol·L
-1）を攪拌槽底部から流入させている。 
 粒子個数濃度の経時変化を計算する際、PS 粒子の接触角を入力する必要があるが、
MgSO4溶液に対する接触角は既知ではない。そこで、第 2 章で用いた浸透速度法による
接触角測定を試みたが、粒子径が非常に小さいために測定不能であった。純水に対する
PS の接触角を推定値として用いることもできるが、文献値（[65],[82]-[84]）の間にばら
つきがあり、信頼できる値を選定できない。よって本実験では、事前に蒸留水-N2 ガス
系で気泡付着除去実験を行い、衝突頻度関数の実験式（式(2.17)）から接触角の値を逆
算した。その結果、本実験に用いた PS 粒子の接触角は=88°であった。この推定値は
蒸留水系で得られた値であるが、MgSO4水溶液に対する PS 粒子の接触角とみなした
8。 
実験条件を Table 4.3 にまとめて示す。 
 気泡径および気泡個数濃度は第 2 章と同様の方法で求めた。測定結果を Fig. 4.1~Fig. 
4.3 に示す。気泡径は攪拌速度でほとんど変化しないので、本実験条件範囲では一定値
（db=0.8mm）として解析した。なお、本実験のガス流量は小さいので、気泡径のガス
流量依存性は無視した。 
                                                     
8
 ここで使用している PS 粒子は第 2 章の気泡付着除去実験に使用した粒子 A と同材質であるが、製造元が
異なる。一般に、微粒子の懸濁重合法では製造方法が製造会社によって異なり、製造過程で使用する界面
活性剤などの薬品も異なると考えられる。したがって、本実験に用いた PS 粒子の接触角は粒子 A のそれ
とは一致しないと考え、異なる粒子とみなした。 
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 Table 4.3. Experimental conditions of combined phenomena. 
Initial total number density of particle, nt0 / m
-3
 (5~37)×10
11
 
Agitation speed, ns / s
-1
 (rpm) 3.3~10 (200~600) 
PS particle Mode diameter / m 3.14 
Density, P / kg·m
-3
 1030 
Contact angle,  / deg 88 
Hamaker constant, A131 / J 0.95×10
-20
 
Liquid MgSO4 concentration, C / mol·L
-1
 1 
Density, L / kg·m
-3
 1102 
Viscosity, / Pa·s 0.00128 
Flow rate, QL / m
3
·s
-1
 5×10
-7
 
Temperature, T / K 298 
Gas Flow rate of N2, QG / m
3
·s
-1
 (4, 6.3, 8.4)×10
-6
 
Bubble diameter, db / mm 0.8 
Standard condition: ns = 400 rpm, QG = 4×10
-6
 m
3
·s
-1
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Fig. 4.1. Bubble diameter as a function of agitation speed. 
 
 82 
 
0
1
2
3
4
5
0 2 4 6 8 10 12
B
u
b
b
le
 n
u
m
b
e
r 
d
e
n
si
ty
, N
b
/ 
1
0
7
m
-3
Agitation speed, ns / s
-1
QG = 4.0×10-6 m3·s-1
 
Fig. 4.2. Bubble number density as a function of agitation speed. 
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Fig. 4.3. Bubble number density as a function of gas flow rate. 
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4.5. 結果と考察 
4.5.1. 初期総粒子個数濃度依存性 
 初期総粒子個数濃度を変化させた場合の総粒子個数濃度および各凝集体グループ個
数濃度（Group 1~4）の経時変化を Fig. 4.4~Fig. 4.6 (pp.84-86)に示す。図より、いずれの
初期総粒子個数濃度条件においても、実験値は大略計算値と一致している。最も初期総
粒子個数濃度が小さい条件（Fig. 4.4）では、総粒子個数濃度の経時変化はほぼ気泡付着
除去によって決定されることがわかる。しかしながら、凝集体グループの個数濃度変化
をみると、凝集機構を考慮しなければ凝集体の個数濃度変化を正確に表現できていない
ことがわかる。初期総粒子個数濃度が増加するにつれて、凝集による粒子個数減尐の寄
与が大きくなり、最も初期粒子個数濃度が大きい条件（Fig. 4.6）ではほぼ凝集が支配的
であるといえる。 
次に、各機構の寄与を定量的に評価するため、それぞれの微分変化量を数値計算から
求めた。その図を Fig. 4.7~Fig. 4.9 (pp.87-89)に示す。縦軸は初期総粒子個数濃度で規格
化している。この図からも、初期総粒子個数濃度が増加するにしたがって凝集現象が支
配的になることがわかる。なお、凝集による微分変化量は凝集体の生成と消失を合わせ
たものである。 
 Group 1 の図をみると、どの条件においても気泡付着と凝集による微分変化量は負値
をとり、常に消失によって個数濃度が減尐していることがわかる。Group 2 では、初期
総粒子個数濃度の増加に伴い、支配現象が気泡付着除去から凝集に移行していることが
わかる。 
 Group 3, 4 では、いったんグループ個数濃度が増加している。これは凝集体の生成速
度が気泡付着による除去速度よりも卓越しているためと判断できる。その後、気泡付着
が優勢になるため全微分変化量は負の値をとり、グループ個数濃度は減尐に転じる。 
ここで、複合現象における凝集体粒子の速度論的挙動を考える。その挙動として、以
下の 2 通りの過程が考えられる。 
1. 気泡付着によって粒子個数濃度が減尐し、凝集体の生成が抑制された。 
2. 凝集体が生成されたのち、粗大凝集体から気泡付着によって除去される。 
以上の解析から、まず凝集体が生成し、その凝集体が気泡によって付着除去されるとい
う過程（上記の 2）で凝集体の個数濃度が変化することが明らかとなった。 
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Fig. 4.4. Change in particle number density with time. 
QG=4×10
-6
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3
·s
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, nt0=5.2×10
11
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, ns=400 rpm 
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Fig. 4.5. Change in particle number density with time. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=1.9×10
12
 m
-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.6. Change in particle number density with time. 
QG=4×10
-6
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3
·s
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Fig. 4.7. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=4×10
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3
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-1
, nt0=5.2×10
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-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.8. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=4×10
-6
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3
·s
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, nt0=1.9×10
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-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.9. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=3.7×10
12
 m
-3
, ns=400 rpm 
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4.5.2. ガス流量依存性 
 ガス流量を変化させた場合の総粒子個数濃度および各凝集体グループ個数濃度
（Group 1~4）の経時変化を Fig. 4.10 (p.91)、Fig. 4.11 (p.92)に示す。ガス流量は標準条件
（QG= 4×10
-6
 m
3
·s
-1）の 1.5 倍、2 倍である。また、各機構に対する粒子個数濃度の微分
変化量を Fig. 4.12 (p.93)および Fig. 4.13 (p.94)にそれぞれ示す。これらの図から、線形結
合モデルによって粒子個数濃度の経時変化を表現できていることがわかる。 
ガス流量依存性を増加させることで気泡付着の寄与が顕著になり、総粒子個数濃度は
ほぼ気泡付着の速度式にほぼしたがうといってよい。しかしながら、粗大な凝集体の生
成を評価するには、凝集機構を組み込まなければその個数濃度を精度良く予測できてい
ないことがわかる。 
4.5.3. 攪拌速度依存性 
 攪拌速度を変化させた場合の総粒子個数濃度および各凝集体グループ個数濃度
（Group 1~4）の経時変化を Fig. 4.14 (p.95)、Fig. 4.15 (p.96)に示す。攪拌速度はそれぞれ
200rpm、600rpm であり、ガス流量は標準条件である。また、各機構に対する粒子個数
濃度の微分変化量を Fig. 4.16 (p.97)および Fig. 4.17 (p.98)にそれぞれ示す。これらの図か
ら、攪拌速度を変化させた場合においても、線形結合モデルによって粒子個数濃度の経
時変化を表現できている。 
 攪拌速度が 200rpm の場合、槽内の乱流エネルギー消散速度が小さいために乱流凝集
速度は遅く、気泡付着が優位である。その一方で、高攪拌速度（600rpm）においては凝
集速度が増加し、凝集による粒子個数濃度変化の寄与率が大きくなっている。 
 同様に、攪拌速度の増加によって気泡付着による粒子個数濃度の減尐速度も増加して
いる。第 2 章の結果から、衝突頻度関数は攪拌速度に対して負の依存性をもつが、本実
験条件では気泡個数濃度は攪拌速度の増加とともに増大する（Fig. 4.2 参照, p.82）。その
結果、気泡個数濃度の増加が衝突頻度関数の減尐の寄与を上回り、気泡付着による速度
定数としては大きくなったためである。 
 
 以上の初期総粒子個数濃度、ガス流量および攪拌速度の依存性から、線形結合モデル
の妥当性、有用性が明らかとなった。また、本モデルは低計算コストで凝集と気泡付着
除去の同時進行現象を精度良く評価できることがわかった。 
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Fig. 4.10. Change in particle number density with time. 
QG=6.3×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=8.1×10
11
 m
-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.11. Change in particle number density with time. 
QG=8.4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=9.1×10
11
 m
-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.12. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=6.3×10
11
 m
3
·s
-1
, nt0=8.1×10
11
 m
-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.13. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=8.4×10
11
 m
3
·s
-1
, nt0=9.1×10
11
 m
-3
, ns=400 rpm 
 95 
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
t*
Time, t / s
Cal. (1)
Cal. (2)
Cal. (3)
Exp.
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
1
*
Time, t / s
Group 1
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.04
0.08
0.12
0.16
0.2
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
2
*
Time, t / s
Group 2
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.02
0.04
0.06
0.08
0.1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
3
*
Time, t / s
Group 3
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.004
0.008
0.012
0.016
0.02
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
4
*
Time, t / s
Group 4
Cal. (2)
Cal. (3)
 
Fig. 4.14. Change in particle number density with time. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=8.9×10
11
 m
-3
, ns=200 rpm 
 
 96 
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, 
n
t*
Time, t / s
Cal. (1)
Cal. (2)
Cal. (3)
Exp.
 
0
0.2
0.4
0.6
0.8
1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
1
*
Time, t / s
Group 1
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.04
0.08
0.12
0.16
0.2
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
2
*
Time, t / s
Group 2
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.02
0.04
0.06
0.08
0.1
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
3
*
Time, t / s
Group 3
Cal. (2)
Cal. (3)
 
0
0.004
0.008
0.012
0.016
0.02
1 10 100 1000 10000
P
ar
ti
cl
e 
n
u
m
b
er
 d
en
si
ty
, n
4
*
Time, t / s
Group 4
Cal. (2)
Cal. (3)
 
Fig. 4.15. Change in particle number density with time. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=8.3×10
11
 m
-3
, ns=600 rpm 
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Fig. 4.16. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=8.9×10
11
 m
-3
, ns=200 rpm 
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Fig. 4.17. Changing rate of particle number density for Group 1, 2, 3 and 4. 
QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=8.3×10
11
 m
-3
, ns=600 rpm 
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4.5.4. 半減期による整理 
 前節において、粒子個数濃度の初期総粒子個数濃度、ガス流量および攪拌速度の依存
性を調査し、それぞれの条件における各機構の寄与を考察した。次に、粒子個数濃度の
半減期を用いて各機構の影響を定量評価する。半減期による整理によって、種々の条件
の変化で支配的な現象（機構）がどのように推移するか、容易に判断することができる。
また、装置内の支配現象が何であるか、定量的に見積もることができ、操作条件や改善
策などの対応が容易になると考えられる。 
 例として、Fig. 4.18 に数値計算結果から求めた半減期の初期総粒子個数濃度依存性を
示す。図中には、乱流凝集および気泡付着がそれぞれ単独で作用した場合、両者が同時
に作用した場合の半減期を示した。 
 図より、初期総粒子個数濃度が増加することで凝集の寄与が大きくなり、半減期が減
尐していることがわかる。初期総粒子個数濃度が最も低い条件では、総粒子個数濃度の
半減期はほぼ気泡付着によって決定されている。一方で、初期総粒子個数濃度が最も大
きい条件においては、乱流凝集機構で半減期は決定され、支配現象が逆転していること
が示されている。 
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Fig. 4.18. Half-life period of particle number density. 
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4.5.5. 気泡付着挙動に及ぼす凝集体構造の影響 
 本計算モデルでは、凝集体は同体積の真球状中実粒子と仮定した。しかし、実際の凝
集体は Fig. 4.19 に示すようにクラスター状や樹枝状などの形態をとり[85]、凝集挙動に
影響を及ぼすことが考えられる。また、凝集体の見掛けの接触角が多孔質体と中実体で
は異なることが示唆されている[81],[86]。そのため、中実真球状粒子と凝集体では気泡
付着挙動が異なる可能性がある。そこで、凝集体を形成した後に気泡吹き込みを行い、
凝集体の気泡付着除去挙動について検討を行った。実験は標準条件で行った。 
 実験開始から 840 秒後に気泡吹き込みを行った複合実験結果を Fig. 4.20 に示す。図よ
り、計算値と実測値は良く一致しており、気泡吹き込みの開始と同時に粒子個数濃度は
急激に減尐している。この結果から、凝集後期における粗大な凝集体でなければ、気泡
付着挙動は中実真球状の粒子と同等に扱えることが示唆される。Fig. 4.21 (p.102)に示す
ように、本実験では凝集体粒子は比較的稠密な構造をしており、凝集体の構造が顕著な
影響を及ぼさなかったと考えられる。 
 また、凝集体粒子の見掛けの接触角の影響も本実験では確認されなかった。Fig. 4.22 
(p.102)に示すように、凝集体が気泡に付着する際、ミクロ的な視点では凝集体を構成す
る単位粒子が 1 点で接触し、液膜の破裂が起こると考えることができる。そのため、凝
集体全体で平均した見掛けの接触角ではなく、単位粒子の接触角の値を用いても妥当な
計算結果が得られたと推測される。 
 
 
Fig. 4.19. Examples of agglomerate structures [85]. 
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Fig. 4.20. Change in particle number density with time in the case where gas injection 
starts at t=840 sec. QG=4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0=7.0×10
11
 m
-3
, ns=400 rpm 
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Fig. 4.21. Optical micrograph of coagulated polystyrene particles at nt0=7.0×10
12
 m
-3
 
and ns=400 rpm after t=9000 sec. 
 
Primary particle
Cluster of solid particles
Liquid
Bubble
 
Fig. 4.22. Image of a particle aggregate adhering to a gas bubble. 
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4.5.6. 粒子径分布 
 線形結合モデルを PSG 法により解くことで、粒子個数濃度の経時変化を予測するこ
とができた。実操業においては、介在物の個数濃度だけでなく、介在物の粒子径分布の
予測もまた重要である。この観点において、本計算手法は粒子径の異なる凝集体の個数
濃度を直接計算するので、粒子径分布の予測に有効であるといえる。そこで次に、粒子
径分布の実測値と計算値の比較を行った。 
 総粒子個数濃度を変化させた場合における粒子径分布の経時変化を Fig. 4.23 に示す。
図には、凝集のみを考慮した条件（Cal. (1)）および全機構を考慮した計算条件（Cal. (3)）
を示した。粒子径分布の実測値は、PSG グループとの対応するようにグループ範囲にあ
る凝集体粒子個数の和をもとに算出した。 
 まず、凝集のみを考慮した計算結果（Fig. 4.23 (a)）と実測値を比較する。図より、計
算値と実測値には差がみられ、計算による粒子径分布では凝集の進行によって粗大な凝
集体が生成されている。実測値の場合、凝集体の粒子個数濃度が計算値よりも速く減尐
していることがわかる。特に、時間が経過すると粗大な凝集体はほとんど存在しなくな
る。これは、気泡吹き込みによって粗大な凝集体粒子が優先的に付着除去されたためで
ある。つまり、気泡吹き込みは粗大凝集体の除去に有効であることが示されている。 
 一方、Fig. 4.23 (b)のように気泡付着除去を考慮した場合、時間が経過しても実測値に
良く一致していることがわかる。ガス流量や攪拌速度を変えた条件においても、同様に
実測値と計算値に良い一致がみられた。したがって、本計算モデルは粒子個数濃度だけ
でなく、粒子径分布の予測も可能である。 
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(a) Cal. (1): Coagulation 
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(b) Cal. (3): Coagulation + Bubble flotation + Overflow 
Fig. 4.23. Comparison of particle size distribution between calculated and measured value. 
QG = 4×10
-6
 m
3
·s
-1
, nt0 = 5.2×10
11
 m
-3
, ns = 400 rpm 
 105 
 
4.6. 小括 
 粒子の凝集を伴う気泡付着除去挙動を調査するために、機械式攪拌槽を用いた水モデ
ル実験を行った。また、線形結合モデルを構築することで、その速度論的挙動を評価し
た。その結果、以下の結論を得た。 
 複合現象の水モデル実験を行い、初期総粒子個数濃度、ガス流量および攪拌速度に
対する粒子個数濃度の経時変化を調査した。いずれの条件でも線形結合モデルによ
る予測値は実測値と良く一致し、乱流凝集を伴う気泡付着現象を表すことができた。 
 凝集と気泡付着が競合する現象では、まず凝集体が生成し、その後、気泡付着によ
って粗大凝集体粒子から除去されることが明らかとなった。 
 線形結合モデルを PSG 法によって解くことにより、低計算コストで粒子個数濃度
と粒子径分布の経時変化を精度良く予測することができた。 
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第5章 液中分散粒子の異種凝集 
5.1. 緒言 
 溶融金属中の非金属介在物の凝集挙動については、種々のコールドモデル実験や溶融
金属系での実験、あるいは計算モデルによる解析がなされている。これらはいずれも単
一種の介在物粒子挙動に着目してきた。溶鋼系では Al2O3系介在物を対象とした研究が
ほとんどであるが、それ以外にもスラグ巻き込みに起因した液相介在物や他種の非金属
介在物との凝集も生じ得る。淵上ら[59]は、巻き込みスラグが Al2O3 粒子の凝集挙動に
大きな影響を与えていると述べている。著者らのモデルでは、Al2O3 系介在物とスラグ
系介在物が凝集したものはスラグ粒子になると近似しており、完全には異種凝集を考慮
していない。 
 一方、コロイド工学の分野においても異種凝集現象の研究[87]-[89]がなされているが、
多くは粒子間の静電力や分子間力にもとづく安定性に関する議論が中心である。速度論
的に異種凝集現象を調査した研究例は尐ない。最近になって、Rollié ら[51]は、ポリス
チレン粒子とメラミンホルムアルデヒド粒子の異種ブラウン凝集速度について報告し
ている。しかしながら、乱流下における異種凝集に関する研究は依然としてみられない。 
 鉄鋼プロセスにおける複合脱酸によって生じる異種脱酸生成物の凝集挙動やその組
成を予測するためには、異種凝集モデル、特に異種乱流凝集モデルの構築が不可欠であ
る。また、スラグ粒子との凝集も介在物挙動に大きな影響を与えると考えられることか
ら、これらの挙動を評価する手法が必要となる。 
 そこで本章では、異種乱流凝集モデルを構築し、その速度論的挙動を調査する。また
同時に、機械式攪拌槽を用いて水モデル実験を行い、計算結果と対比・検討する。 
5.2. 異種凝集を考慮したポピュレーションバランス式 
 凝集速度に関する理論は、Smoluchowski によって導出されたポピュレーションバラ
ンス式（PBE）に負うところが大きい9。 
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nnkinnji
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    (5.1) 
しかしながら、上式で扱える粒子は 1 種類に限られており、2 成分以上の粒子が混在す
る系には適用できない。そこで、Rollié らの研究[51]を参考に Smoluchowski の離散的 PBE
を 2 成分異種凝集系に拡張する。 
                                                     
9
 ここではすでに PBE に修正衝突頻度関数を代入した式で表しており、従来の PBE と一致している。 
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 モデル構築を行うにあたり、以下の仮定をおく。 
 粒子は球形であり、その直径には等体積相当径を用いる。 
 合体した粒子の体積は合体前の粒子体積の和と等しい。 
 3 体以上の粒子間衝突は考えない。 
 合体した粒子は分裂しないとする。 
 粒子の存在による他の粒子への影響は無視する。 
粒子はある体積を空間上に占めるが、他の粒子の衝突には影響を与えない。 
 いま、1 種と 2 種の 2 種類の粒子が存在する系を考える。この系内において、衝突パ
ターンは以下の 6 通りが考えられる。 
(i) 1 種-1 種 
(ii) 1 種-2 種 
(iii) 2 種-2 種 
(iv) 1 種-異種凝集体 
(v) 2 種-異種凝集体 
(vi) 異種凝集体-異種凝集体 
 ここで、上記の衝突を表す衝突頻度関数として、以下の定義を行う。 
]),[],,([ mjli        (5.2) 
 [i,l]は i 個の第 1 種単位粒子と l 個の第 2 種単位粒子から成る凝集体を示し（Fig. 5.1）、
このような凝集体を[i,l]凝集体と呼ぶことにする。したがって、上式は、i 個の第 1 種単
位粒子と l 個の第 2 種単位粒子から成る凝集体と、j 個の第 1 種単位粒子と m 個の第 2
種単位粒子から成る凝集体との間の衝突頻度関数を表す。例えば、添え字番号によって
以下のような対応となる。 
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
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
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
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)2-2(0,0]),0[],,0([
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]),[],,([
異種凝集体異種凝集体
異種凝集体種
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jiml
mlji
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


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

  
        (5.3) 
 また、異種凝集体の個数濃度を nk,nと表記する。添え字の k, n は凝集体を構成する 1
種および 2 種の単位粒子の個数をそれぞれ表し、k=0 のとき 1 種粒子、n=0 のとき 2 種
粒子に対応する。 
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 まず、[k,n]凝集体の生成について考える。第 1 種の単位粒子数が k、第 2 種粒子の単
位粒子数が n になる組合せを全て考えればよい。 
 
0,0,0),1(,10,,0
)1(,00,)1(),1(1,1)1(,1,0
,00,),1(0,1,0,0
])0,0[],,([])0),1[(],,1([])0,[],,0([
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 2 重カウントを考慮し、かつ同一凝集体の衝突組合せ数が 1/2 になることに注意して
整理すると、生成項は次のように表される。 
 
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      (5.4) 
なお、i=l=0 または i=k かつ l=n の場合、定義されていない凝集体の個数濃度(n0,0)に対
応するので、この項は暗示的にゼロとみなされる。 
 消失項については、[k,n]凝集体と他の全ての凝集体粒子との衝突を考慮すればよいの
で、次式となる。 



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,,]),[],,([
l i
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k
n
1 2 3 4 5
1
2
3
4
5
0
0
[1, 0]
[k, n]
[2, 0]
[3, 0]
[4, 0]
[5, 0]
[1, 1] [1, 2] [1, 3] [1, 4] [1, 5]
[0, 1] [0, 2] [0, 3] [0, 4] [0, 5]
[2, 1] [2, 2] [2, 3] [2, 4] [2, 5]
[3, 1] [3, 2] [3, 3] [3, 4] [3, 5]
[4, 1] [4, 2] [4, 3] [4, 4] [4, 5]
[5, 1] [5, 2] [5, 3] [5, 4] [5, 5]
 
Fig. 5.1. Conceptual diagram of hetero-coagulation. 
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 以上より、異種（二種）凝集を考慮した離散的 PBE は以下のように表される。 
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 本研究では乱流凝集を対象とするので、衝突頻度関数として Saffman-Turner の式を用
いる。異種凝集体粒子に適用するために添え字を書き換えると 
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 mjlimjli aamjli    (5.7) 
となる。ここで ai,l は[i,l]凝集体の半径を表す。i,l],[j,m]は[i,l]凝集体と[j,m]凝集体間の凝
集係数を表す。 
 式(5.7)を式(5.6)に代入することにより、異種乱流凝集の PBE が得られる。この式を
無次元化粒子個数濃度 lin , および無次元化時間 t+を用いて無次元化する10。 
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ここで Nt0は 1 種と 2 種粒子を合わせた初期総粒子個数濃度(m
-3
)である。 
 異種凝集体の体積はそれを構成する 1 種粒子、2 種粒子の総体積の和と等しい。また
仮定より、凝集・合体後の粒子体積は合体前の粒子体積の和と等しいので、以下の関係
式が得られる。 
3
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3
0,
3
,
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3
4
3
4
lili aaa

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3
1,0
3
0,1
3
, laiaa li        (5.10) 
1 種と 2 種の単位粒子同士の粒径比を0=a0,1/a1,0（ 0,11,0 aa  ）とおくと、無次元化異種
凝集体半径 ai,l
+は以下のように表される。 
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
      (5.11) 
                                                     
10
 第 3 章、第 4 章で定義した無次元粒子個数濃度 n*、および無次元時間 t*とは異なる定義であることに注
意する。 
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上式を式(5.8)に代入すると、最終的に無次元化異種乱流凝集の PBE は以下の式となる。 
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        (5.12) 
5.3. 異径粒子間の凝集係数 
 第 3 章、第 4 章において、粒子間の相互作用を考慮するために Higashitani の凝集係数
を用いた。 
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 本章では、ひとつの対象として脱酸生成物とスラグ粒子の異種凝集に着目するが、そ
の大きさはそれぞれ数m、数十~数百m であり、粒子径に大きな差がある。上式は単
位粒子間の凝集係数に関する近似式であり、厳密には異なる粒子径をもつ粒子同士の場
合には適用できない。 
 また、異種粒子間では van der Waals 力（Hamaker 定数）も粒子対の種類によって異な
る。さらには、異種凝集体の場合、組成や構造によって van der Waals 力が変化するため、
その見積もりは複雑になる。本計算では为に凝集体間の粒径比に着目し、これらの影響
は現段階では考慮しない。異種粒子間のvan der Waals力については5.6.3節で考察する。 
 Higashitani ら[41]は、既往の研究にて粒子径の異なる粒子同士についても凝集係数を
求めている。しかしながら、著者らが求めた凝集係数はパラメータ範囲が小さく、また
その変化も粗い。そのため、著者らのデータだけでは凝集係数を正確に見積もることが
困難である。そこで本節では、Higashitani らの研究を再現し、より詳細な凝集係数に関
するデータを得る。著者らと本章の計算手法に若干の違いがあるので、まず次節におい
て粒子軌道の計算方法を述べ11、その後凝集係数の整理を行う。 
5.3.1. 二粒子間の軌道方程式 
 Higashitani ら[41]は、Fig. 5.2 に示すように単純剪断流れ場中において粒子の軌跡を求
め、粒子同士が衝突し得る限界粒子軌跡を求めた。図(b)は粒子間相互作用を無視した
場合であり、斜線の領域は衝突断面積に等しい。図(c)は粒子間相互作用を考慮した場合
                                                     
11
 本論文との記号の混同をさけるため、原論文の変数表記と異なる場合があるので留意する必要がある。 
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で、衝突断面積の形が変形していることがわかる。これらの領域内に重心がある粒子は
中心の粒子に衝突できる。したがって、これら両者の面積比が衝突効率、つまり凝集係
数を表す。 
 
Fig. 5.2. Coordinates and particle trajectories. 
 この凝集係数は単純剪断流れ場中で導出されたものであるが、Higashitani ら[42]は乱
乱流凝集にも拡張し、妥当な結果を得ている。 
 限界粒子軌跡を求めるために、粒子の運動、つまり軌道方程式を計算する必要がある。
いま、単純剪断流中に置かれた粒子 i, j（粒子半径 ai, aj）を考える
12。その位置は直交座
標系（x, y, z）もしくは球座標系（s, , ）で表す。原点に粒子 j を置き、単純剪断流れ
場 U=(Ux(y), 0, 0)を与える。粒子 i の軌道方程式は単純剪断流中の粒子周囲の流れ場と
London-van der Waals 力を考慮した場合、以下のように与えられている。 
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12
 ここで使用している添え字は単に粒子を区別するための添え字である。前節で用いた異種凝集体の半径
を示すものではない。 
(a) Rectangular and spherical coordinates 
(b) Trajectory of Smoluchowski model 
(c) Trajectory of real systems 
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ここで Ns は剪断速度
13と実効 Hamaker 定数 A131を含む無次元パラメータ、t
+は無次元時
間、fAは無次元化 van der Waals 力、A, B, C は粒径比 aj/ai, ij aa  ）と無次元距離 s
の関数である。それぞれ、以下のように表される14。 
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aiは粒子 i の半径(m)、は流体の粘性係数(Pa·s)、は剪断速度(s
-1
)、VAijは London-van der 
Waals ポテンシャル(J)を表す。関数 A, B, C は s の大きさによって関数形が異なり、s>>2
の場合、次式で与えられている。 
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2s の場合、A, C は以下のように与えられる。 
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ここで 2)1/(4  q 、h はの関数であり、著者らの論文[41]に数表として与えられて
いる15。関数 B は、 2s の場合においては数表として与えられているものの、が大き
い場合に限られている。そのため、近似として 3 の場合は s>>2 の場合の B 関数を
内挿して用いる。Table 5.1 および Table 5.2 に数表を示す。 
 なお、数値計算においては任意のと s に対して A 関数、B 関数、C 関数の値をそれ
ぞれ求める必要がある。本計算では、Table 5.1 および Table 5.2 の値をもとに双 3 次ス
プライン補間[90]を用いて任意の値を求めた。 
Table 5.1. Function h(). 
 [-] 1 21/2 22/3 2 24/3 4 8 16  
h [-] 2.04 2.48 2.83 3.04 3.10 2.85 2.03 1.23 24.22-1 
                                                     
13
 式中の ija は衝突半径ではなく、i 粒子と j 粒子の相加平均である。 
14
 s=2 は衝突半径を表す。つまり、この値をとるときに粒子同士が衝突したことになる。 
15
 著者らの論文の記載に誤りがあり、が大きい場合、正しくは h()=24.22-1である。 
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Table 5.2. Function B at 2s  for large  
(1+)s/2- - 2(1-B)/5((1+)s-2) [-] 
1.0032 0.4529 
1.0050 0.4786 
1.0453 0.6538 
1.1276 0.7669 
1.5431 0.9219 
2.3524 0.9777 
3.7622 0.9944 
10 0.9996 
 
5.3.2. 粒子間相互作用 
 London-van der Waals ポテンシャルには、遅延効果を無視した式を用いる。このとき、
ポテンシャルおよび London-van der Waals 力は次式で表される。 
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5.3.3. 凝集係数の計算結果 
 以上で計算を行う準備が整った。粒子軌道方程式は Runge-Kutta-Fehlberg 法により数
値的に解いた[91]。計算は対称性から 1/4 領域のみ行った。計算条件によっては領域外
で粒子に衝突する軌道も存在するが、これらは無視した。また、粒子の初期位置は 





00001.0
00001.2

s
 
とした16。位置は 0~/2 の範囲を分割数 2000 で区分し、それぞれの位置から時間進行
を反転して計算することで、上流側へと順次粒子位置を求めた。この軌跡がすなわち衝
突限界粒子軌跡となる。計算は粒子間相互作用が無視できる距離（s=30）まで行った。
また、および Ns の計算範囲は、それぞれ 501   、
10101.0  sN であり、Higashitani
らの計算条件よりもかなり広範囲にわたり計算を行った。 
                                                     
16
 粒子同士が接触している場合、van der Waals 力が無限大になるため、粒子表面のごく近傍から計算を開
始した。 
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 衝突限界境界線の計算結果例を Fig. 5.3 に示す。粒子間衝突は、重心が衝突限界境界
線の内側（衝突限界領域）を通過する粒子に対して起こる。このとき、粒子 i と粒子 j
の衝突頻度は単位時間当たりに衝突限界領域を通過する粒子数（粒子流束）となる。こ
の粒子流束は 
yyyznnJ
y
jiij d)(4
0
0        (5.22) 
と表される。ここで z=z(y)は衝突限界領域の境界線を表し、y0は z=0 における境界線の
y 座標である。粒子間相互作用がない場合の粒子流束は、剪断凝集理論から以下のよう
に与えられる[41]。 
jiijjijiij nnannaaJ
330
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32
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       (5.23) 
よって、粒子 i と粒子 j の間の凝集係数ijは 
0
ij
ij
ij
J
J
        (5.24) 
と定義される。 
 式(5.22)および式(5.23)を式(5.24)に代入すれば、凝集係数は 
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   (5.25) 
となる。ここで ijij azZayY /,/  である。上式を数値積分し、各条件における凝集係
数を求めた。 
 Fig. 5.4 (p.116)に凝集係数の計算結果を示す。図中には Higashitani らの計算結果も示
しているが、本数値計算は著者らの計算結果を再現できていることがわかる。図より、
無次元パラメータ Nsが大であるほど、また粒径比が大であるほど凝集係数は小さくな
る。 
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Fig. 5.3. Typical interception areas. 
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Fig. 5.4. Coagulation coefficient as a function of  and Ns. 
5.3.4. 修正凝集係数を適用した衝突頻度関数 
 Fig. 5.5 に Saffman-Turner の式（式(5.7)）を用いた衝突頻度関数および凝集係数の
計算例を示した。任意の Ns およびにおけるは、本数値計算の離散的データをもとに
双 3 次スプライン補間から求めた。図は、衝突する 1 対の粒子の大きさ（半径 a1, a2）
がそれぞれ変化した場合のおよびの値を示している。は 1 対の粒子間の衝突半径に
対して、その 3 乗で増加するので、それぞれの粒子径が大きくなるにしたがい急激に増
加する。は粒径比および無次元パラメータ Nsに依存し、が 1 に近いほど、衝突半径
が小さいほど大となる。なお、Ns内には剪断速度勾配が含まれているが、乱流渦内では
次式で求められる[42],[92]。 



15
4
        (5.26) 
 Fig. 5.6 には Saffman-Turner の式に凝集係数を適用して求めた衝突頻度関数の計算例
を示した。同じ衝突半径（傾き-1 の直線上に相当する）であっても、が 1 より大きく
なるとの値が小さくなるため、それに伴いも減尐する。したがって、粒子間衝突は
粒子それぞれの大きさだけではなく、その比も重要なパラメータとなる。 
 そこで、異種凝集 PBE の凝集係数i,l],[j,m]には本節で求めた凝集係数を用いた。 
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Fig. 5.5. Collision frequency function using Eq. (5.7) and coagulation coefficient. 
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Fig. 5.6. Collision frequency function using Eq. (5.7) with coagulation coefficient. 
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5.4. Dual Particle-Size-Grouping (DPSG)モデル 
5.4.1. DPSG モデルの理論 
 異種凝集挙動を計算するためには式(5.12)を数値的に解く必要があるが、単位粒子か
ら数千個以上の粒子から成る凝集体、さらにはそれらの異種凝集体すべての個数変化を
追うには膨大な計算負荷がかかる。例えば、1 種および 2 種の単位粒子 1000 個から成
る凝集体まで想定した場合、凝集体の存在形態は1000×1000=106通りになる。そのため、
低計算コストで異種凝集 PBE を解くことができるモデルの構築が望まれる。 
 計算負荷を減らす方法は種々提案されている。求積モーメント法（QMOM）[93]は、
数個の方程式を解けばよいので計算負荷は非常に小さいが、全体の粒径分布ではなく粒
径分布の平均的な特性のみ得られる。他には、粒子の粒径分布を既知の関数で表現する
手法[94]や粒度分布を有限個の粒度区分に離散化する手法がある。本研究で用いた PSG
モデルは区分モデルに分類される。PSG モデルの特徴として、質量を保存しながら単一
粒子から数百個の単位粒子で構成される凝集体までを精度良く計算することができる。
よって、異種凝集 PBE に対しても PSG モデルと同様の手法を適用することで、計算負
荷の低減を図る。ここでは本手法を Dual Particle-Size-Grouping（DPSG）モデルと呼ぶ。 
 本モデルでは 2 種類の粒子を扱うので、まず、それぞれの粒子から成る凝集体に対し
て区分を行う。その区分を異種凝集体内に含まれる 1 種および 2 種粒子にも適用し、同
様にグループ分けを行う。この概念を Fig. 5.7 に示す。図の太枞で囲まれた領域がグル
ープに相当し、それぞれのグループを Group (k, n)と表記する17。 
 各グループの代表体積を vk,n、代表半径を ak,nとし、（M×M）個のグループに区分する。
異種凝集体の代表体積は、それを構成する 1 種および 2 種粒子の体積の和
nknk vvv ,00,,  で与える。1 種および 2 種のみから成る粒子グループは、代表体積の比
Rv=v(k+1),0/vk,0=v0,(n+1)/v0,n=2 となるように分割する
18。分割されたグループに対して、各グ
ループ間の衝突を全て考慮し、異種凝集 PBE を解く。 
                                                     
17
 添え字は凝集体区分グループ番号に対応し、元々の PBE の添え字とは意味が異なるので注意を要する。 
18
 PSG モデルでは Rvは任意であったが、本モデルでは Rv=2 として固定する。 
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Radius 2.00 2.52 3.17 4.00
Volume 8 16 32 64
1.00 2.08 2.57 3.21 4.02
1 9 17 33 65
1.26 2.15 2.62 3.24 4.04
2 10 18 34 66
1.59 2.29 2.71 3.30 4.08
4 12 20 36 68
2.00 2.52 2.88 3.42 4.16
8 16 24 40 72
(k ,n ) (0 ,1) (0 ,2) (0 ,3)
(2 ,2)(2 ,1)
(3 ,1) (3 ,2)
(1 ,0)
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(0 ,4)
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(4 ,3)(4 ,2)(4 ,1) (4 ,4)(4 ,0)
(3 ,4)
 
 : Unit particle of phase 1 
○ : Unit particle of phase 2 
 
Fig. 5.7. Conceptual diagram of DPSG model (0=2). 
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 衝突により 2 つのグループは凝集し、新たな粒子グループへと割り当てられる。割り
当てられる凝集体グループは新たなグループの閾値を超えるか否かで判断される。
DPSG モデルでは 2 種類の粒子を扱うことから、2 つの閾値が用いられる。 
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1 つ目の閾値は 1 種粒子に、2 つ目の閾値は 2 種粒子に対するグループ間境界を表す。
異種凝集体の場合、その凝集体内の 1 種粒子、2 種粒子それぞれに対して閾値判定を行
う。[i,l]凝集体と[j,m]凝集体が衝突した場合（i<j, l<m）には、体積（vi,l+vj,m）をもつ新
たな凝集体が生成され、この凝集体の半径は 
3 3
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   (5.29) 
となる。また、この凝集体内の 1 種粒子、2 種粒子の体積はそれぞれ v(i+j),0、v0,(l+m)とな
る。このとき、2 つの閾値と凝集体を構成する 1 種粒子および 2 種粒子の体積相当半径
a(i+j),0（=(3v(i+j),0/4)
1/3）、a0,(l+m)（= (3v0,(l+m)/4)
1/3）の関係によって、グループ移動条件は
次の 4 通りとなる。 
(i) 1 種の閾値は超えるが、2 種の閾値は超えない。 
jji Tha ,10),(  , mml Tha ,2)(,0   
(ii) 1 種の閾値は超えないが、2 種の閾値は超える。 
jji Tha ,10),(  , mml Tha ,2)(,0   
(iii) 1 種、2 種ともに閾値を超える。 
jji Tha ,10),(  , mml Tha ,2)(,0   
(iv) 1 種、2 種ともに閾値を超えない。 
jji Tha ,10),(  , mml Tha ,2)(,0   
(iii)のグループ移動はさらに 2 つに分けられる。 
 (iii)-1 衝突凝集体ペアの片方が同時に 2 つの閾値を超える。 
 (iii)-2 衝突凝集体ペアの片方が 1 種の閾値を超え、他方が 2 種の閾値を超える。 
よって、合計 5 通りのグループ移動が生じる。 
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閾値を超える凝集の場合、新たな凝集体は上位グループに移動する。この移動におい
て、元々のグループの体積が減尐し、上位グループの体積を増加させる。一方、閾値を
超えない場合は、新たな凝集体は上位グループへ移動せずに、現在のグループの体積を
増加させる。これらの移動によって質量変化が生じないように、凝集体代表体積を用い
た補正係数を導入する。 
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前者は閾値を超える場合、後者は閾値を超えない場合のグループ間移動に対する体積補
正係数である。 
 以上の概念から、DPSG モデルを適用した PBE を次式で与える。 
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54321 GGGGGG       (5.32) 
321 DDDD        (5.33) 
ここで G は生成項(m-3·s-1)、D は消失項(m-3·s-1)を表す。 
 G, D はグループ移動条件にしたがい、それぞれ以下のように細分される。 
(a) 生成項 
G1:  1 種のみの閾値を超えて Group (k, n)に移動する。 
G2:  2 種のみの閾値を超えて Group (k, n)に移動する。 
G3:  2 グループ間の衝突によって、片方は 1 種のみ、他方は 2 種のみ閾値を超えて
Group (k, n)に移動する。 
G4:  1 種、2 種の閾値を同時に越えて、Group (k, n)に移動する。 
G5:  閾値を超えない凝集によって生成する。 
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 123 
 























 

















 
























)30()(
)(
)20()(
)10(0
)10()(
1
1,
1,
1,
1,
1,
0
)2(,)1(,
3
)2(,)1(,
,
)]2(,[)],1(,[
1
0
)1(,,
3
)1(,,
,
)]1(,[],,[
0
)1(,)1(,
3
)1(,)1(,
,
)]1(,[)],1(,[
1
)1(,0,0
3
)1(,0,0
)1(
,0
)]1(,0[],,0[
2
nknnaa
nnaa
nknnaa
nk
nknnaa
G
kc
nc
kc
kc
nc
i
i
nkninkni
nk
nkni
n
ll
i
i
nklinkli
nk
nkli
i
i
nkninkni
nk
nkni
n
ll
nlnl
nl
n
nl





 (5.35) 
 










 
 

)00(0
)00()(
1, 1,
0 0
,,
3
,,
,
],[],,[
3
nk
nknnaa
G
nc kcl
l
i
i
lknilkni
nk
lkni
   (5.36) 
 





























































 


 


)11(0
)33()(
)(
1
)22()(
1
)22()(
1
)2(),1()1(),2(
3
)2(),1()1(),2(
,
)]2(),1[()],1(),2[(
1 1
)1(),1(,
3
)1(),1(,
)1()1(
,
)]1(),1[(],,[
1
)1,max(
1),1(1,
3
1),1(1,
)1(
,
]1),1[(],1,[
1
)1,max(
)1(,1,1
3
)1(,1,1
)1(
,
)]1(,1[],,1[
4
1, 1,
1,
1,
nk
nknnaa
nnaa
nknnaa
nknnaa
G
nknknknk
nk
nknk
n
ll
k
ii
nklinkli
nlki
nk
nkli
k
ii
kiki
ki
nk
ki
n
ll
nlnl
nl
nk
nl
nc kc
kc
nc







 
         (5.37) 










 
 

)22(0
)33()(
1, 1,
0 0
,,
3
,,],[],,[
5
nk
nknnaa
G
nc kcl
l
i
i
nklinklinkli
   (5.38) 
 
 
 124 
 
(b) 消失項 
D1:  1 種のみの閾値を超えて消失する。 
D2:  2 種のみの閾値を超えて消失する。 
D3:  尐なくとも片方の閾値を超えて消失する。 
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ここで ic,k , lc,nはそれぞれ 1 種、2 種の臨界凝集粒子グループである。凝集が閾値を超え
るか否かは臨界凝集粒子グループによって判断される。臨界凝集グループを定義するこ
とで、自動的に閾値判定が行われる。いま、Rv=2 としているので、臨界凝集グループ
はそれぞれ以下のように定義される。 
   0,1max,0,1max ,,  nlki nckc     (5.42) 
5.4.2. DPSG モデルの精度評価 
 DPSG モデルの精度を評価するために、異種凝集 PBE の厳密計算との比較を行った。
無次元時間 t+の時間刻みはt+=0.001、初期粒子径分布は 1 種、2 種いずれも理想単分散
とした。初期総粒子個数濃度は nt
+（=nt/Nt0）=1.0、1 種および 2 種の総粒子個数濃度は
nt1,0
+
= nt2,0
+
=0.5（個数比 RN= nt1,0
+
/ nt2,0
+
=1）として与えた。 
 厳密解においては、1 種および 2 種の最大凝集体構成単位粒子個数は NM1=NM2=100 と
し、DPSG モデルにおいては 1 種、2 種の最大凝集体グループ数 M を 21 とした（グル
ープ総数は M2=441）。計算条件は Table 5.3 の通りであり、粒径比0を変えて行った。
いずれも計算手法には Runge-Kutta-Gill 法を用いた。 
 125 
 
 
Table 5.3. Calculation conditions of turbulent hetero-coagulation. 
Viscosity of fluid (Pa·s) 1.0×10
-3
 
Density of fluid (kg·m
-3
) 1000 
Hamaker constant (J) 1.0×10
-20
 
Turbulent energy dissipation rate (m
2
·s
-3
) 1.0×10
-3
 
Mode diameter of particle 1 (m) 1.0×10
-3 
Mode diameter of particle 2 (m) (1.0, 2.0, 3.0)×10
-6
 
Particle size ratio between unit particle 1 and 2 1, 2, 3 
  
 
 総粒子個数濃度 nt
+、1 種総粒子個数濃度 nt1
+、2 種総粒子個数濃度 nt2
+に関する厳密計
算と DPSG モデルによる計算結果の比較を Fig. 5.8 に示す。また、Fig. 5.9~Fig. 5.11 
(pp.127-129)に0 を変えた場合における各グループの個数濃度変化を示す。厳密計算で
は、長時間まで計算すると体積保存がとれなくなるので、その時点で計算を終了した。
また、DPSG モデルの各グループとの対応をとるため、厳密計算から求めた凝集体粒子
の個数濃度を対応するグループ範囲内で和をとり、図中に表示した。 
 図より、DPSG モデルの計算値は総粒子個数濃度、グループ個数濃度ともに厳密計算
の値とほぼ一致していることがわかる。長時間が経過したとき、厳密計算では体積保存
がとれず、それ以後の計算ができていない。一方、DPSG モデルでは体積補正を行って
いるため、十分長時間まで体積を保存したまま計算できている。 
 グループ個数濃度で比較した場合、グループ番号 k と n が離れているほど厳密計算と
のずれが大きくなるが、その値は他のグループ個数濃度と比べて非常に小さいので、実
用上は問題ないと考える。この結果より、DPSG モデルは、異種凝集挙動を十分な精度
を確保しながら低計算負荷で表せることが明らかになった。 
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(c) Phase 2 
Fig. 5.8. Comparison of hetero-coagulation curves calculated by DPSG model with 
exact solution for particle number density of total, first kind and second kind. 
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Fig. 5.9. Comparison of coagulation curves of Group (k, n) calculated by DPSG model 
with exact solution for 0 = 1. 
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Fig. 5.10. Comparison of coagulation curves of Group (k, n) calculated by DPSG 
model with exact solution for 0 = 2. 
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Fig. 5.11. Comparison of coagulation curves of Group (k, n) calculated by DPSG model 
with exact solution for 0 = 3. 
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5.5. 異径粒子を用いた擬異種乱流凝集実験 
 前節で構築した異種乱流凝集理論を検証するため、機械式攪拌槽を用いた水モデル実
験を行った。異種凝集の特徴として、2 種類の粒子間の大きさが異なる、粒子間相互作
用が粒子対によって変化する、といった点が挙げられる。これらの影響は凝集係数とし
て考慮されるべきものである。前述したとおり、2 種類の粒子が混じった異種凝集体の
Hamaker 定数の推算方法が確立されていないため、この影響については考慮しない。そ
こで本実験では、粒子対の粒径比の影響のみに注目し、同材質であるが粒径の異なる単
分散粒子を用いた擬似的な異種凝集実験を実施した。 
5.5.1. 実験装置 
 Fig. 5.12 に水モデル実験に使用した装置構成の概略図を示す。第 3 章で用いた攪拌槽
と同様であり、内径 96mm、高さ 200mm の邪魔板付アクリル製円筒容器を使用した。
攪拌翼には 2 枚パドル翼を用いた。本実験では、攪拌槽の液面（150mm）をシリコーン
シートで覆い、粒子の液面付着を防止した。これは、実験に使用する粒子が比較的大き
な粒子であるため、長時間の実験では液面付着の影響が無視できなくなるためである。 
 槽内の平均乱流エネルギー消散速度は、第 2 章と同様に、トルクメータを用いて事前
に攪拌に要するトルクを測定し、変換式（式(2.2)）から計算した19。 
5.5.2. 使用粒子 
 実験に使用した粒子は、粒子径の異なる 2 種類の真球状 PMMA 粒子（Poly Methyl 
Methacrylate）である（綜研化学株式会社: MX-300, MX-800）。PMMA 粒子の粒子径分布
を Fig. 5.13 に示す。いずれも単分散性の良い粒子である。最頻径はそれぞれ 2.67m、
7.86m であるので、本実験では 2 つの粒子を PMMA-2.7、PMMA-7.9 と呼ぶ。粒子は超
音波分散装置を用いて事前に蒸留水中に懸濁させ、高濃度の分散液を作製した。 
 PMMA 粒子においても、水中では電気二重層による反発力が生じるため、電解質を
用いてその影響を打ち消す必要がある。本実験では KCl 水溶液20を用いて理論凝集曲線
にしたがう条件を求めた。さらに、粒子の濡れ性の影響を低減するためにエタノールを
添加した21。予備実験結果から、KCl 水溶液の濃度は CKCl=3mol·L
-1、エタノール添加量
は約 4wt%と決定した。 
 
                                                     
19
 変換式（式(2.2)）中の係数 ksは 0.5 とした。 
20
 前章までは MgSO4水溶液を用いてきたが、特異吸着など、PMMA 粒子の表面性状の影響から凝集遅れ
が観察された。種々の塩を用いて凝集速度を実験的に検討した結果、KCl 水溶液を選定した。 
21
 エタノール添加によって、水分子間の水素結合を弱め、粒子表面の水和構造を壊すことを狙った。 
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Fig. 5.12. Experimental setup for pseudo turbulent hetero-coagulation experiment. 
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Fig. 5.13. Particle size distributions of PMMA-2.4 and PMMA-7.9. 
5.5.3. 実験方法 
KCl 水溶液を約 60 分間脱気し、水溶液を攪拌槽に満たした後、エタノールを添加す
る。所定の温度と攪拌速度に設定し、PMMA 粒子分散液を投入する。所定時間に攪拌
槽内の液の一部（2.5mL）をサンプリングし、Electric-Sensing-Zone 法（Coulter Counter II）
により粒子個数を測定した。実験中は、恒温槽を用いて溶液の温度を一定に保持した。 
 実験は、PMMA-2.7 粒子と PMMA-7.9 粒子の個数比 RN および攪拌速度を変化させて
行った。実験条件および物性値を Table 5.4 にまとめて示す。なお、エタノール添加に
よって KCl 水溶液の物性値が変化すると考えられる。純水において、密度は約 1%減尐
し、粘性係数は約 1.2 倍に増加する[83]。KCl 水溶液の物性に及ぼすエタノールの影響
は不明であるが、純水の場合と同様の依存性を示すとすれば、これらの物性値変化の影
響は無視できる。よって、本実験では純粋な KCl 水溶液の物性値を使用した。 
5.5.4. 計算方法 
 DPSG モデルの計算条件を Table 5.5 に示す。数値計算法には Runge-Kutta-Gill 法を用
いた。なお、初期粒子径分布に広がりがある場合、第 1 グループは小粒子径領域まで含
むことができず、その個数濃度を正確に表現できなくなる。そこで、PSG 法と同様にグ
ループ-2 および-1 をグループ 0 の下に設けた。 
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Table 5.4. Experimental conditions of pseudo turbulent hetero-coagulation. 
Initial total number density of particle 1 and 2, Nt0 / m
-3
 (2.6~11)×10
11
 
Initial total number density of particle 1, 0,1tn / m
-3
 (1.2~9.9)×10
11
 
Initial total number density of particle 2, 0,2tn / m
-3
 (1.3~1.5)×10
11
 
Number ratio (Particle 1/Particle 2), RN (= 0,1tn / 0,2tn ) 1, 4, 8 
Agitation speed, ns / rpm 200, 400 
PMMA particle Mode diameter / m Particle 1 (PMMA-2.7) 2.67 
Particle 2 (PMMA-7.9) 7.86 
Density, P / kgm
-3
 1200 
Hamaker constant, A131 / J 1.05×10
-20 †
 
Liquid KCl concentration, C / molL-1 3 
Density, L / kgm
-3
 1130 
Viscosity, / Pas 9.27×10-4 
Temperature, T / K 298 
 † Literature data: [73] 
Table 5.5. Conditions of DPSG model calculation for pseudo turbulent hetero-coagulation. 
Maximum number of group for particle 1, M 21 (-2~18) 
Maximum number of group for particle 2, M 21 (-2~18) 
Volume ratio, Rv ( = vk,0/v(k-1),0= v0,n/v0,(n-1)) 2.0 
Time step, t+ 0.001 
 
5.6. 結果と考察 
5.6.1. 粒子個数濃度の経時変化 
 PMMA粒子の擬異種凝集実験より得られた総粒子個数濃度の無次元化凝集曲線をFig. 
5.14 (p.135)、Fig. 5.15 (p.136)に示す。Fig. 5.14 は攪拌速度条件 200rpm、Fig. 5.15 は 400rpm
であり、それぞれ個数比 RN を変化させた場合の結果を示した。本実験では、実験条件
に示した個数比に厳密に制御することはできないが、考察上問題はない。図において、
縦軸は 1 種および 2 種粒子を含めた初期総粒子個数濃度 Nt0で規格化した総粒子個数濃
度 nt
+（=nt/Nt0）、横軸は無次元化時間 t
+（=1.3a1,0
3
(/)1/2Nt0t）である。 
 図より、粒子個数濃度の時間変化は、粒子個数比や攪拌速度を変化させた場合でも概
ねモデル計算と同様の挙動を示していることがわかる。したがって、本研究で構築した
異種凝集モデルは妥当であると考える。 
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 凝集後期において、実測値は計算値よりも早く減尐する傾向にあり、その傾向は個数
比が小さいほど大きい。この傾向をより詳細に検討するために、Fig. 5.16 (p.137)および
Fig. 5.17 (p.138)に、PMMA-2.7 粒子のみから成る凝集体のグループ個数濃度の実測値と
計算値の比較を示す。グループ番号（Group (k, n)）とそのグループ内の凝集体に含まれ
る単位粒子の個数の関係は Fig. 5.7 (p.120)、Table 5.6 の通りである。 
 これらの図からも、凝集後期において、特に個数比が小さいほどモデル計算からのず
れが大きくなることがわかる。これは、本モデルが凝集体を等体積の球とみなしている
ためと考えられる。実際の凝集体は、Fig. 5.18 (p.139)に示すように比較的密なクラスタ
ー状であり、その形状の影響をモデルに考慮していないためと推測される。 
 また、本モデルでは、凝集係数は衝突する粒子対の粒径比によって変化する。しかし、
この凝集係数の導出において、やはり粒子は球と仮定している。凝集体と球とでは粒子
周囲の流れ場は大きく異なっていると考えられ、実測値と計算値の差異には、凝集係数
のモデル誤差も含まれていると推測される。凝集体構造の影響については 5.6.3 節で再
検討する。 
 Fig. 5.18 より、個数比が小さい条件では、PMMA-2.7 粒子はほとんど PMMA-7.9 粒子
単独の凝集体の表面に付着している。また、付着している PMMA-2.7 粒子はほとんど単
位粒子である。この凝集体の形態について半定量的に考察する。いま、PMMA-2.7 粒子
および PMMA-7.9 粒子の総個数をそれぞれ 1tn , 2tn とする。このとき、PMMA-2.7 粒子
同士の衝突頻度は 1tn × 1tn に比例して大きくなる。その一方で、PMMA-2.7 粒子と
PMMA-7.9 粒子の衝突頻度は 1tn × 2tn に比例する。本実験条件では、PMMA-7.9 粒子の
個数濃度は一定で、PMMA-2.7 粒子の個数濃度を増やして個数比を調整している。した
がって、PMMA-2.7 粒子の個数濃度に対して、PMMA-2.7 粒子同士の衝突頻度はその 2
乗、PMMA-7.9 粒子との衝突頻度はその 1 乗に比例することになる。そのため、個数濃
度が小さい条件では、凝集初期でPMMA-7.9粒子のみの凝集が進行し、その後PMMA-2.7
粒子が付着したと考えられる。PMMA-2.7 粒子の個数濃度が増加してくると、PMMA-7.9
粒子同士の凝集に加え、PMMA-2.7 粒子との凝集も競合するようになる。その結果、
PMMA-7.9 粒子間に PMMA-2.7 粒子が割り込んだ凝集体が形成されたと考えられる。こ
の凝集体形成過程の模式図を Fig. 5.19 (p.140)に示す。 
Table 5.6. Relation between DPSG group and number of unit particle in an aggregate. 
DPSG group number, k or n Number of unit particle 
1 1 
2 2 
3 3 ~ 5 
4 6 ~ 11 
5 12 ~ 23 
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Fig. 5.14. Coagulation curves of total particle number density at various particle 
number ratios (ns = 200 rpm). 
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Fig. 5.15. Coagulation curves of total particle number density at various particle 
number ratios (ns = 400 rpm). 
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Fig. 5.16. Coagulation curves of Group (1, 0), (2, 0), (3, 0) and (4, 0) at various particle 
number ratios (ns = 200 rpm). 
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Fig. 5.17. Coagulation curves of Group (1, 0), (2, 0), (3, 0) and (4, 0) at various particle 
number ratios (ns = 400 rpm). 
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Fig. 5.18. Optical micrographs of hetero-aggregates.
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Fig. 5.19. Schematic diagram of generation process of hetero-aggregates.  
            Case (a): Number of smaller particle is almost same as that of larger particle. 
            Case (b): Number of smaller particle is larger than that of larger particle. 
 
5.6.2. 体積頻度分布および組成変化 
 粒子個数濃度の実測値とモデル計算には差異がみられるが、定性的には本モデルによ
ってその挙動を表現することができた。そこで次に、体積頻度による整理を行い、どの
ような異種凝集体が生成しやすいか考察する。Fig. 5.20~Fig. 5.22 (pp.142~144)に各実験
条件における体積頻度を示す。攪拌速度 200rpm と 400rpm では凝集挙動に差異はない
ので、200rpm の結果のみを示す。図の縦軸は体積頻度、2 つの横軸はグループ番号を示
している。図より、対角線上の異種凝集体の生成が生じやすいことがわかる。対角線上
の異種凝集体は 1 種粒子（PMMA-2.7）と 2 種粒子（PMMA-7.9）の体積比が同じであ
り、ほぼ体積比一定のまま凝集体が成長していく。また、1 種粒子は凝集の進行によっ
て成長するものの、1 種単独の粗大な凝集体はみられず、比較的微小な凝集体が残留す
る。粗大な 1 種凝集体は、そのほとんどが 2 種粒子や異種凝集体との衝突・合体により
消失すると考えられる。2 種粒子にいたっては、かなり速く体積頻度が減尐し、最終的
にほぼ全て消失している。 
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 個数比の影響をみると、対角線上のグループが生成しやすい傾向にあることは同様で
あるが、その位置が 1 種グループ番号の大きい方へ移動している。すなわち、1 種粒子
の体積比が大きい異種凝集体が生成していることを示している。これは、1 種粒子の個
数が増加し、それとの衝突・合体が進行したためと考えられる。 
 本実験では同材質の 2 つの粒子を用いているが、片方の粒子を異なるものと考えれば、
異種凝集体内の粒子体積比は組成比と言い換えることができる。そこで、それぞれの粒
子を別種の粒子と捉え、異種凝集体の組成（体積分率）に着目する。 
 Fig. 5.23 (p.145)に、生成した異種凝集体の組成変化を示す。攪拌速度は 200rpm であ
り、各個数比について求めた。図の横軸は異種凝集体中の 1 種粒子の組成比であり、縦
軸はその組成比に対応する凝集体全体が総体積に占める割合（体積分率）である。 
 図より、生成する異種凝集体は、1 種粒子の組成が 10%以下のものがほとんどである
ことがわかる。これは、2 種単位粒子の直径が 1 種粒子のそれよりもおよそ 3 倍大きく、
異種凝集体の体積のほとんどが 2 種粒子で占められているためである。個数比の増加と
ともに 1 種粒子との衝突頻度が増加するため、最頻値は右側へシフトし、異種凝集体中
の 1 種粒子の割合が大きくなっていることがわかる。また、時間の経過とともに分布が
拡大し、1 種粒子の割合が大きい異種凝集体の生成が確認できる。これは、異種凝集体
に 1 種粒子が順次衝突・合体したものと考えられる。 
 以上より、本モデルは異種凝集体の個数変化だけでなく、その組成も予測することが
可能といえる。今後さらに異種凝集モデルを修正・発展させ、個数濃度や異種凝集体の
生成、その組成変化の予測精度を向上させるべきと考える。 
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Fig. 5.20. Volume frequency of each group (RN = 0.8, ns = 200 rpm). 
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Fig. 5.21. Volume frequency of each group (RN = 3.2, ns = 200 rpm). 
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Fig. 5.22. Volume frequency of each group (RN = 6.7, ns = 200 rpm). 
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Fig. 5.23. Change in composition of hetero-aggregates with time. 
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5.6.3. 異種凝集モデルに関する諸検討 
(a) 凝集体構造に関する考察 
 5.6.1 節において、本モデルでは凝集体構造の影響を考慮していないために、実測値
とのずれが生じると推測した。この影響を考慮する方法として、フラクタル次元が良く
用いられる[57],[95],[96]。フラクタル次元 Df を用いた場合、粒子の無次元化半径 ai,j
+と
体積 vi,j
+は以下の関係にある。 
fD
kiji va
/1
,, )(

       (5.43) 
本モデルでは、フラクタル次元は Df=3.0 となる。溶鋼中における Al2O3粒子では、Df=1.8
となると報告されている[57]。 
 同様に、本モデルにおいてもフラクタル次元を考慮して計算すると、Fig. 5.24 および
Fig. 5.25 のようになる。Fig. 5.24 は総粒子個数濃度の経時変化、Fig. 5.25 は 1 種粒子の
みから成る凝集体グループの個数濃度変化を示している。フラクタル次元 Dfは 1.8, 2.5
および 3.0 とした。Fig. 5.24 より、フラクタル次元を下げるほど、凝集のかなり早い段
階から実測値と大きく乖離することがわかる。また、Fig. 5.25 に示したグループ個数濃
度からも実測値の凝集挙動を表せていないことがわかる。したがって、本モデルにおい
ては、フラクタル次元を考慮した凝集理論では凝集速度を精度良く計算することは困難
である。 
 Nakaoka らは、溶鋼中の Al2O3 粒子のフラクタル次元（Df=1.8）を用いて単一種凝集
の計算を行った結果、凝集が異常に進行することを確認している[34],[33]。これは凝集
体粒子の構造をひとつのパラメータで表したために、凝集体の見掛けの大きさを過剰に
見積もっているためである。本ケースにおいても同様のことが起きていると考えられる。 
 フラクタル次元はマクロ的な視点から凝集体構造を考慮している。ミクロ的には、凝
集体に単位粒子が衝突するとき、凝集体を構成する単位粒子との衝突になる。この視点
からは、Fig. 5.26 に示すように単位粒子同士の衝突と近似することも可能である。実際
は周囲に粒子が存在するので、その影響は考慮しなければならない。おそらく、凝集現
象からみた実際の凝集体の大きさは、フラクタル次元から求められるクラスター径と単
位粒子の直径の間にあると考えられる。凝集体構造を考慮した理論モデルについては、
今後更なる研究が必要である。 
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Fig. 5.24. Coagulation curves of total particle number density at various fractal 
dimensions. 
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Fig. 5.25. Coagulation curves of Group (1, 0), (2, 0), (3, 0) and (4, 0) at various fractal 
dimensions. 
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Primary particle
Cluster diameter
 
Fig. 5.26. Conceptual diagram of collision behavior from microscopic view. 
(b) 異種粒子間の分子間力に関する検討 
 本モデルに用いた凝集係数では、为に粒子間の粒径比に着目し、異粒子間（1 種-2 種、
1 種-異種凝集体、2 種-異種凝集体、異種凝集体-異種凝集体）の van der Waals 力につい
ては特に考慮しなかった。しかし実際には、van der Waals 力は粒子対の種類によって異
なる。本計算に用いた凝集係数において、van der Waals 力は Hamaker 定数で考慮され、
無次元パラメータ Ns（= 1313 /6 Aaij  , 式(5.17)）に反映されている。 
 いま粒子 1 と 2 との間隙に媒質 3 がある場合について考える22。このとき、粒子 1 と
2 の間の実効 Hamaker 定数は次式で与えられる。 
  33223311132 AAAAA      (5.44) 
A11, A22, A33は、それぞれ真空中における物質 1 間、2 間、3 間の Hamaker 定数(J)である。
もし粒子 1 と 2 が同じ物質であれば次式となる。 
 23311131132 AAAA       (5.45) 
 式(5.44)を Ns 中の A131に置き換えれば、異粒子間の van der Waals 力を考慮することが
でき、本章で求めた凝集係数をそのまま使用できる。ただし、凝集係数の計算では球形
粒子を仮定しているので、凝集体構造の影響を別途検討しなければならない。 
 さらに、異種凝集体の組成や合体形態も検討すべきである。例えば、2 種類の粒子が
固溶体を形成するような場合と一方の粒子が他方の粒子表面に付着するような形態で
は、粒子間相互作用も異なってくる。現状では、このような異種凝集体の Hamaker 定
数を推算する手法が確立されていない。よって、今後これらの異種凝集体構造、凝集形
態にまで深く踏み込んだ研究が必要になる。 
 
                                                     
22
 粒子 1 と 2 は本章で使用した 1 種粒子、2 種粒子を表すものではなく、任意の粒子を示す番号である。 
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(c) 気泡付着除去現象への適用 
 本モデルは異種介在物間や介在物-スラグ間の凝集を想定したものであるが、これ以
外の系にも適用することが可能である。第 2 章では液中分散粒子の気泡付着現象を取り
扱ったが、この現象は気泡と粒子間の異種凝集とも捉えることができる。この場合、粒
子間や気泡間の凝集（合体）は起こらず、気泡と粒子間の衝突、合体のみが生じる。第
4 章では凝集を伴う気泡付着現象に着目したが、この場合も同様であり、粒子間の凝集
を考慮するだけでよい。すなわち、どの機構も広義の異種凝集現象とみなせる。 
 一例として、凝集を伴う気泡付着現象を異種凝集モデルで表現してみる。異種凝集
PBE は 
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  (5.46) 
と与えられている。上式において、1 種粒子を固体粒子、2 種粒子を気泡とする。固体
粒子同士の衝突頻度関数には Saffman-Turner の式、固体粒子と気泡間には第 2 章の実験
式（式(2.17)）を用いる。気泡同士は合体しないとして、衝突頻度関数はゼロとする。
これらを異種凝集の衝突頻度関数で表すと、次式となる。 
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         (5.47) 
には Higashitani の凝集係数（式(5.13)）を用いる。また、1 種粒子（固体粒子）と 2 種
粒子（気泡）が衝突した場合、粒子が気泡に付着した分の体積保存は行わず、粒子は気
泡に付着した時点で消失するとした。 
 以上の式を、DPSG モデルを適用した異種凝集 PBE により計算した。Fig. 5.27 に結果
を示す。また、第 4 章の PSG 法を適用した線形結合モデル（Liner Coupling model）に
よる計算結果も合わせて示す。図の縦軸は 1 種粒子の初期総粒子個数濃度 nt1,0で規格化
したグループ個数濃度である。グループ番号の添字は(k, 0)であるので、1 種粒子（固体
粒子）の個数濃度を示している。図より、両者のモデルを用いた計算は一致しており、
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異種凝集 PBE は凝集を伴う気泡付着現象にも適用可能であることがわかる。本計算例
では気泡間の衝突・合体は無視したが、気泡間の衝突頻度関数を導入すれば気泡の合体
も考慮することも可能であり、より実際の現象に即したモデルとなる。 
 種々の衝突現象（粒子間、気泡-粒子間、液滴-粒子間など）に関する衝突頻度関数に
ついては、モデル化や定式化されていないものも存在し、更なる研究が必要である。し
かしながら、広義の異種凝集を見なし得る現象に対して、適切な衝突頻度関数を異種凝
集 PBE に代入することで同様に表現することができる。すなわち、本研究は従来別個
に取り組まれてきた現象に共通の理論基盤を導入し、それらを統合する新たな取り組み
となる。 
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Fig. 5.27. Change in particle number density with time for the case of bubble flotation 
accompanied by turbulent coagulation calculated by hetero-coagulation PBE 
and Liner Coupling model. 
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5.7. 小括 
 本章では、溶融金属中における異種介在物同士の凝集やスラグ滴と介在物の合体挙動
に着目し、新たに異種凝集モデルを構築した。また、乱流下における異種凝集挙動を調
査するために機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行い、モデル計算との比較を行った。
本実験では、同材質であるが粒径の異なる 2 種類の粒子を用いた擬異種凝集実験を実施
した。その結果、以下の結論を得た。 
 従来の PBE を拡張し、異種（二種）凝集を考慮した PBE を導出した。また、異種
凝集 PBE に粒子径が異なる粒子対にも適用可能な凝集係数を導入した。 
 異種凝集 PBE そのままでは計算負荷が非常に大きい。そこで、尐ない計算量で粒
子の質量を保存したまま、凝集の進行を精度良く表現可能な DPSG モデルを新たに
構築した。 
 異種凝集モデルによる計算値は異種凝集挙動を表現することができた。ただし、凝
集後期において、計算値と実測値の間に差異がみられた。特に、個数比が小さい場
合において顕著であった。これは凝集体の構造を正確に表現できていないために、
凝集係数および凝集体の大きさの見積もりに対してモデル誤差が生じたためと考
えられる。 
 異種凝集体の生成挙動を調査した結果、1 種粒子のみから成る粗大な凝集体は生成
しないが、比較的微小な凝集体は残留することがわかった。一方で、2 種粒子はほ
とんどが消失し、異種凝集体となることがわかった。また、生成した異種凝集体は、
凝集体を構成する 2 種類の粒子の体積比がほぼ一定のまま成長する。 
 異種凝集 PBE は、粒子の気泡付着のように広義の異種凝集とみなせる現象にも適
用できる。 
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第6章 総括 
 本研究は、金属製造プロセスにおける溶融金属中介在物挙動に関する基礎研究である。
溶融金属中介在物の制御、除去に関わる問題の解決のためには、これらの流体力学的挙
動の詳細な知見が必要とされ、基礎的・理論的研究の充実、予測・制御技術の精緻化を
図らねばならない。そこで本研究では、为要な介在物挙動である介在物の気泡付着現象
および凝集挙動に着目し、理論モデルの構築、水モデル実験による基礎的研究を行った。 
以下に本研究の結論および今後の展望を述べる。 
6.1. 結論 
 第 1 章においては、循環型社会の実現について材料的側面から考察し、金属材料の高
強度化・高機能化や金属スクラップの再生利用がそのキーファクターであることを述べ
た。その実現には溶融金属中介在物の制御あるいは溶融金属の高清浄化が重要であり、
これまでに様々な知見が得られている。それらを概括するとともに、本研究の方針を明
確にした。 
 
 第 2 章では、乱流場での気泡による液中分散粒子の付着除去特性を解明するために、
機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行った。粒子の除去速度に及ぼす粒子径、粒子の
接触角および攪拌速度の影響を評価し、以下の結論を得た。 
 気泡付着による速度定数 kgは粒子径の増加とともに大きくなり、その依存性は粒子
径に対しておよそ 1 次の関係にあった。すなわち、大粒子ほど気泡による除去速度
が大きい。 
 kgは接触角が大きいほど増加し、本実験条件では接触角が 90°付近で急激に増加し
た。接触角が 90°以下の粒子においては kg の値は非常に小さく、気泡によって除
去されない。 
 kgは攪拌速度に対して若干の増加傾向を示した。攪拌速度が kgに及ぼす効果は为と
して攪拌による気泡個数濃度の増加と考えられる。 
 気泡と粒子間の衝突頻度関数は乱流エネルギー消散速度（攪拌）の増加に伴い減
尐した。 
 乱流下における気泡と粒子間の衝突頻度関数に関する実験式を得た。 
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 第 3 章では、凝集理論について検討し、凝集体間の衝突頻度関数を訂正した。その修
正を受け、機械式攪拌槽を用いた水モデルによる乱流凝集実験を行った。また、乱流エ
ネルギー消散速度とトルクの相関式を評価する目的で、凝集実験および攪拌槽内流動の
シミュレーションを行った。その結果、以下の結論を得た。 
 PBE において、同種凝集体間の衝突による凝集体の生成・消失を考慮して修正が加
えられた。しかしながら、衝突頻度関数においても同様に同種凝集体間の衝突頻度
を考慮しなければならないことが明らかとなった。その結果、粒子凝集過程を正し
く表すためには、以下の 2 式を用いる必要がある。 
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 種々の攪拌槽と攪拌翼を用いて、攪拌トルクと乱流エネルギー消散速度の変換式中
における ks値の妥当性を評価した。その結果、どの装置条件においても凝集速度の
実測値と理論計算値は良く一致し、攪拌翼の形状や槽の大きさに関わらず、ks=0.5
として十分な精度で凝集現象を予測できる。 
 攪拌槽内流動の数値計算より、ks 値は以下のように与えられ、実験と同様に従来用
いられてきた ks 値（0.15）よりも大きい値をとる。 
 パドル翼   : 0.76 
 傾斜パドル翼（傾斜角 45°） : 0.56 
 
 第 4 章では、粒子の凝集を伴う気泡付着除去挙動を調査するために、機械式攪拌槽を
用いた水モデル実験を行った。また、線形結合モデルを構築することで、その速度論的
挙動を評価した。その結果、以下の結論を得た。 
 複合現象の水モデル実験を行い、初期総粒子個数濃度、ガス流量および攪拌速度に
対する粒子個数濃度の経時変化を調査した。いずれの条件でも線形結合モデルによ
る予測値は実測値と良く一致し、乱流凝集を伴う気泡付着現象を表すことができた。 
 凝集と気泡付着が競合する現象では、まず凝集体が生成し、その後、気泡付着によ
って粗大凝集体粒子から除去されることが明らかとなった。 
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 線形結合モデルを PSG 法によって解くことにより、低計算コストで粒子個数濃度
と粒子径分布の経時変化を精度良く予測することができた。 
 
 第 5 章では、溶融金属中における異種介在物同士の凝集やスラグ滴と介在物の合体挙
動に着目し、新たに異種凝集モデルを構築した。また、乱流下における異種凝集挙動を
調査するために機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行い、モデル計算との比較を行っ
た。本実験では、同材質であるが粒径の異なる 2 種類の粒子を用いた擬異種凝集実験を
実施した。その結果、以下の結論を得た。 
 従来の PBE を拡張し、異種（二種）凝集を考慮した PBE を導出した。また、異種
凝集 PBE に粒子径が異なる粒子対にも適用可能な凝集係数を導入した。 
 異種凝集 PBE そのままでは計算負荷が非常に大きい。そこで、尐ない計算量で粒
子の質量を保存したまま、凝集の進行を精度良く表現可能な DPSG モデルを新たに
構築した。 
 異種凝集モデルによる計算値は異種凝集挙動を表現することができた。ただし、凝
集後期において、計算値と実測値の間に差異がみられた。特に、個数比が小さい場
合において顕著であった。これは凝集体の構造を正確に表現できていないために、
凝集係数および凝集体の大きさの見積もりに対してモデル誤差が生じたためと考
えられる。 
 異種凝集体の生成挙動を調査した結果、1 種粒子のみから成る粗大な凝集体は生成
しないが、比較的微小な凝集体は残留することがわかった。一方で、2 種粒子はほ
とんどが消失し、異種凝集体となることがわかった。また、生成した異種凝集体は、
凝集体を構成する 2 種類の粒子の体積比がほぼ一定のまま成長する。 
 異種凝集 PBE は、粒子の気泡付着のように広義の異種凝集とみなせる現象にも適
用できる。 
 
6.2. 今後の課題および展望 
 乱流下における気泡付着除去に関しては、機械式攪拌槽を用いた実験から除去速度定
数の実験式を得た。本実験式は水モデル実験から導出されたものであるので、溶融金属
中にも適用可能か検討する必要がある。特に、粒子の接触角が 90°付近において、除
去速度定数が急激に増加する現象が溶融金属-酸化物系でも同様に確認されるか検証す
べきである。また、攪拌槽内に平均流れは存在せず、気泡は静止流体中と同じ浮上速度
で運動すると簡略化して解析を行った。しかし、実際の金属製造プロセスに用いられる
装置内には流れ場が存在し、その流れは強い乱流であることが多い。その中で、気泡は
複雑な運動をする。気泡付着による介在物除去率を正確に見積もるためには、装置内の
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複雑な流れ場中での気泡運動を把握する必要がある。現状では静止流体中と同様の扱い
をしているが、乱流中や剪断流れ場中など、その流れによって気泡は静止流体中と異な
る挙動を示す[68],[97]。今後、気泡挙動に及ぼす乱流場や流れ場の影響を詳細に検討す
る必要がある。 
 凝集現象に関しては、基盤となる理論はほぼ体系化され、かなりの部分が明らかとな
っている。しかし、未だ不十分な点もいくつか残されている。まず、粒径形状の影響を
考慮できていない。水モデルに関する既往の研究では、そのほとんどがモデル粒子に真
球状粒子を用いている。溶融金属中介在物は不定形であることが多く、凝集挙動に及ぼ
す影響は定かではない。また、粒子の濡れ性が凝集現象に顕著な影響を及ぼすことは知
られているものの、このような界面数分子層のみに働く力や界面の性質は動力学的な解
析には適用しにくく、その影響を凝集理論に組み込めていない。これについては、水モ
デル実験や溶融金属系実験を通して、粒子形状や濡れ性の影響を定量化すべきと考える。 
 異種凝集に関しては、粒子個数濃度の経時変化の予測に課題が残る。これは、凝集体
の構造を適切に考慮できていないためと考えられる。既往の研究ではフラクタル次元を
導入しているが、うまく説明できない場合も多く、本研究においても凝集挙動を表現で
きなかった。これには凝集体構造の影響をモデル化し、理論モデルなどに組み込む必要
がある。また、異種凝集実験には粒子径の異なる同材質の粒子を用いたが、一般には物
質も異なる。このとき、これらの複合粒子の分子間力（Hamaker 定数）を推算する手法
を確立する必要がある。さらに、異種凝集体の組成や構造、合体形態も検討すべきであ
る。例えば、2 種類の粒子が固溶体を形成するような場合と一方の粒子が他方の粒子表
面に付着するような形態では、粒子間相互作用も異なってくる。よって、異種凝集体構
造、凝集形態にまで深く踏み込んだ研究が必要になる。 
 本研究では、介在物粒子の気泡付着現象ならびに凝集挙動に着目した。溶融金属中介
在物挙動という研究対象からすれば、本論文で取り組むことができたのはごく一部であ
る。その他、実操業における介在物挙動として、異相界面への介在物捕捉、スラグやモ
ールドパウダーの巻き込みなど、種々の因子が関係してくる。これらについても、その
全てが明らかになったわけではなく、現象解明の必要性や課題が山積している。また、
この研究対象は流体力学の分野のみでなく、化学平衡論、化学反応論、界面化学など様々
な学問分野が関与する。今後の基礎研究によって介在物挙動の要素を切り出し、様々な
分野の知見を活用しながら現象解明を行うことが重要である。その積み重ねによって、
精緻な介在物挙動予測モデルの構築、そしてより高度な介在物制御や溶融金属の清浄化
が可能になると考える。 
 地球環境問題や資源の枯渇と相まって、以前にもまして循環型社会の実現に向けての
大幅な転換が急務となっている。これに対して、本研究は材料分野のごく限られた一面
からのアプローチに過ぎないが、本研究が介在物問題の解決のみならず、循環型社会の
実現にわずかでも役立つことを願い、結びとする。 
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Appendix A 邪魔板無し攪拌槽における凝集現象 
 一般に、機械式攪拌槽には溶質や固体分散媒の拡散・混合特性を向上させるために、
邪魔板が取り付けられる場合が多い。化学工学の分野では、耐食性などの邪魔板材質の
問題がクリアされれば、比較的容易に導入が可能である。しかしながら、高温の溶融金
属を扱う金属製造プロセスでは、耐火物の溶損や剥離による溶湯汚染などの問題から攪
拌槽に邪魔板が取り付けられていない。したがって、邪魔板無し機械式攪拌槽における
種々の介在物挙動を把握することは有益である。 
 第 3 章では、邪魔板付攪拌槽内を用いて乱流凝集現象の解明を行った。一方で、邪魔
板が取り付けられていない攪拌槽における凝集挙動に関する研究は意外に尐ない。よっ
て本章では、邪魔板無し機械式攪拌槽における凝集現象を調査する。また同時に流動解
析を行い、攪拌槽内流動状態が凝集挙動に及ぼす影響について検討した。 
A.1. 凝集実験 
A.1.1. 実験装置および方法 
 実験方法および実験条件は第 3 章と全く同様である。ただし、高攪拌速度では液面大
変形による気泡巻き込みが生じたため、Table A.1 に示す攪拌速度範囲で実験を行った。 
 実験装置は邪魔板が取り付けられていないこと以外、第 3 章で用いた攪拌槽と同寸法
である。Table A.2 に攪拌槽の寸法を示す。攪拌槽は、標準サイズと 2 倍スケールのもの
を 2 種類用意し、攪拌翼はパドル翼と傾斜パドル翼（45°）を使用した。合計 4 種類の
装置条件で実験を行った。 
Table A.1. List of coagulation experiments by non-baffled agitated vessel. 
Vessel Standard size Scale-up(×2) 
No-Baffle plate No-Baffle plate 
Paddle Pitched blade Paddle Pitched blade 
100 rpm   ○ ○ 
200 rpm ○ ○ ○ ○ 
300 rpm   ○ ○ 
400 rpm ○ ○   
500 rpm     
600 rpm ○ ○   
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Table A.2. Configuration of non-baffled agitated vessel. 
Notation PD-NB-1 PB-NB-1 PD-NB-2 PB-NB-2 
Vessel  Diameter / mm 96 96 192 192 
Height / mm 200 200 400 400 
Liquid height / mm 150 150 300 300 
Baffle plate  None None None None 
Impeller Paddle Pitched blade Paddle Pitched blade 
 Shaft diameter / mm 5 5 10 10 
Height / mm 20 20 40 40 
Width / mm 35 35 70 70 
Thickness / mm 2 2 4 4 
Pitch of blade / deg 90 45 90 45 
Number of blade 2 2 2 2 
 
 
A.1.2. 凝集実験の結果と考察 
Fig. A.1 に総粒子個数濃度の経時変化を示す。実験結果は、式(3.14)中の係数 ks を 0.5
として平均乱流エネルギー消散速度を計算し、整理した。図より、実験値の方が理論凝
集曲線より若干速く凝集していることがわかる。この差異は ks 値を 0.5 よりも大きくす
ることで小さくなる。ks値が大きくなった原因として、邪魔板の有無による流れの違い
が挙げられる。 
邪魔板無しの場合、邪魔板ありの場合と比較して回転流れが非常に卓越する。Fig. A.2
に邪魔板無し攪拌槽内の流れの模式図を示す。乱流条件下にある邪魔板無し機械式攪拌
槽内の旋回流速度 ut(m·s
-1
)は以下の式で近似される[98]。 
rnu st 2     crr 0     (A.1) 
m
c
cst
r
r
rnu 





 2   2Drrc      (A.2) 
ここで rc は剛体回転半径(m)と呼ばれ、槽中心からの距離 r(m)が crr  では、旋回流の角
速度は翼の回転角速度と同じである。 crr  では m= 0.8 と近似されることが多い。 
 そこで次に、攪拌槽内の流動計算を行い、流れ場を詳細に把握するとともに凝集現象
との関連を考察する。 
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Fig. A.1. Change in particle number density with time under various agitated vessels 
and impellers for various agitation speeds. 
Free vortex zone
Forced vortex zone
 
Fig. A.2. Distribution of rotational flow velocity and deformation of liquid surface [98]. 
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A.2. 邪魔板無し攪拌槽の流動計算 
A.2.1. 計算方法 
 回転流れが支配的な流れでは乱流の非等方性が顕著であり、等方性乱流を前提とした
k-モデルでは不適切であることが指摘されている[99],[100]。また、液面変形が顕著に
なるため、液面平坦と仮定した場合では流れ場の予測も適切ではなくなる。 
 そこで、非等方性乱流に対して有効な RSM（Reynolds Stress Model）を用いて流動計
算を行った。RSM では、k-モデルのような渦粘性モデルによらず、レイノルズ応力の
輸送方程式を解く。そのため、解くべき方程式が増加し、計算コストは増大するものの、
k-モデルなどにみられる乱れの不当な（たいていは過大な）生成を回避できる。本ケ
ースのように、強い旋回を伴う流れなど、乱れの非等方性が強い問題では予測精度が高
いといわれている。 
 また、本実験条件では液面の大変形が生じる。そこで、液面変形の影響を考慮するた
めに、混相流計算を VOF（Volume Of Fluid）モデルを用いて行った。VOF モデルは各
相の分率で密度や粘性係数などの物性値を重み付けし、輸送方程式を解く。そのため、
各相で輸送方程式を解く必要がなく、計算上は単相計算となる。界面では相分率が連続
的に変化するため、明確に界面を規定することができないが、界面の挙動や変形をみる
ことができる。 
 以上の流動計算および混相流計算には商用流体計算ソフト Fluent 6.3 を使用した。
Table A.3 に計算モデルおよび設定条件を示す。計算は基準サイズ攪拌槽、パドル翼の一
例のみ行った。計算に使用した物性値、条件は凝集実験と同様である。計算領域のメッ
シュは Fig. A.3 の通りである。 
Table A.3. Conditions for numerical simulation. 
Turbulent model RSM (Reynolds Stress Model) 
Multiphase flow model VOF (Volume Of Fluid) 
VOF scheme Geometric Reconstruction 
Time Unsteady 
Phase (Primary : Secondary) Air : MgSO4 aq. 
Impeller zone MRF model 
Boundary 
condition 
Wall Enhanced Wall Function 
Top Zero stress 
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Grid (Time=1.5240e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Dec 15, 2009
Z
Y
X  
Fig. A.3. Mesh system for numerical simulation. 
A.2.2. 流動計算結果 
 Fig. A.4 は、高さ z=30mm における周方向速度分布の計算結果である。図より、攪拌
槽中心部では周方向速度が半径にほぼ比例しており、剛体回転領域と判断できる。一方
で、その外部領域で周方向速度は漸減し、自由渦流れに近い分布となっている。 
 次に、液面変形について観察結果と数値計算結果を比較する。Fig. A.5 (p.162)に邪魔
板無し攪拌槽（基準）・パドル翼における液面形状と液面写真の比較を示す。図より、
両者に良い一致がみられ、液面形状を再現できていることがわかる。液面形状と内部流
動には密接な関係があるが、これより攪拌槽内の流動計算が妥当であると判断できる。 
 Fig. A.6 (p.163)に攪拌槽内の速度分布を示す。図より、攪拌槽内の流れは周方向成分
が支配的であることがわかる。また、縦断面でみた場合、攪拌翼近傍を除いて高さ方向
に対する周方向速度の変化は小さく、ほぼ一定値といえる。 
 Fig. A.7 (p.164)および Fig. A.8 (p.164)には、攪拌トルクおよび平均乱流エネルギー消散
速度の実測値と計算値の比較を示した23。図より、計算値と実測値は良く一致している
ことがわかる。攪拌トルクと乱流エネルギー消散速度の計算値から ks 値を逆算すると、
平均で 0.47 となり、実測値の整理に用いた ks=0.5 に近い値となった。外山らの研究[63]
                                                     
23
 凝集実験の結果整理と同様に、乱流エネルギー消散速度の実測値は ks=0.5 として計算した。 
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では、邪魔板無し攪拌槽では ks=0.2 とされているので、従来の報告値よりもかなり大き
い値をとる。しかし、ks=0.5 として整理した場合でも、粒子個数濃度の実測値は計算値
よりも速く減尐するので、両者の差異を説明できない。 
 凝集現象と流れ場の関連から考察すると、攪拌槽内は半径方向に剪断速度勾配が生じ
ているため、乱流凝集に加えて剪断凝集機構が作用する可能性がある。攪拌槽中心部の
剛体回転部分では、周方向に対する凝集体粒子間の相対的な位置変化がないため、剪断
凝集は生じないと考えられる。一方、大半の領域を占める外側の自由回転領域では、凝
集体粒子間に周方向の位置変化があるため、剪断凝集機構が働く可能性がある。したが
って、邪魔板無しの場合では乱流凝集機構に加えて剪断凝集が作用し、見掛け上乱流エ
ネルギー消散速度が大きくなったと考えられる。すなわち、現在の凝集計算には乱流凝
集機構のみが組み込まれているため、剪断凝集の寄与が ks 値に加算されてその値が大き
くなると考えられる。 
 単純剪断流れ場における凝集に関する研究は種々なされているものの[41],[95]、回転
流れ場における剪断凝集の衝突頻度関数を扱った研究は見当たらず、現段階ではこれ以
上の定量評価はできない。今後、本系のような回転剪断流れ場に適用できる衝突頻度関
数を導出する必要がある。 
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Fig. A.4. Tangential velocity distribution in the plane of z=30mm. 
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Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (mixture) (m/s) (Time=1.5240e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
5.00e-01
4.50e-01
4.00e-01
3.50e-01
3.00e-01
2.50e-01
2.00e-01
1.50e-01
1.00e-01
5.00e-02
0.00e+00
Z
Y
X
1.0
0.9
0.8
0.7
0.6
0.5
0.4
0.3
0.2
0.1
0.0  
Volume fraction (-) 
Fig. A.5. Comparison of free surface deformation between contour maps of volume 
fraction and photographs of free surface (PD-NB-1).
 163 
 
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (mixture) (m/s) (Time=1.5240e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
5.00e-01
4.50e-01
4.00e-01
3.50e-01
3.00e-01
2.50e-01
2.00e-01
1.50e-01
1.00e-01
5.00e-02
0.00e+00
Z
Y
X
0.50
0.45
0.40
0.35
0.30
0.25
0.20
0.15
0.10
0. 5
0. 0
Velocity Vectors Colored By V l city Magnitud (mixture) (m/s) (Ti e=1.5240e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
5.00e-01
4.50e-01
4.00e-01
3.50e-01
3.00e-01
2.50e-01
2.00e-01
1.50e-01
1.00e-01
5.00e-02
0.00e+00
Z
Y
X
 
Velocity (m·s
-1
)    (a) 200rpm 
V locity Vectors Colored By Velocity Magnitude (mixture) (m/s) (Time=1.7514e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
8.00e-01
7.20e-01
6.40e-01
5.60e-01
4.80e-01
4.00e-01
3.20e-01
2.40e-01
1.60e-01
8.00e-02
0.00e+00
Z
Y
X
0.80
0.72
0.64
0.56
0.48
0.40
0.32
0.24
0.16
0. 8
0. 0
Velocity Vectors Colored By V l city Magnitud (mixture) (m/s) (Ti e=1.7514e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
8.00e-01
7.20e-01
6.40e-01
5.60e-01
4.80e-01
4.00e-01
3.20e-01
2.40e-01
1.60e-01
8.00e-02
0.00e+00
Z
Y
X
 
Velocity (m·s
-1
)    (b) 400rpm 
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (mixture) (m/s) (Time=1.7660e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
1.00e+00
9.00e-01
8.00e-01
7.00e-01
6.00e-01
5.00e-01
4.00e-01
3.00e-01
2.00e-01
1.00e-01
0.00e+00
Z
Y
X
1. 0
0.90
0.80
0.70
0.60
0.50
0.40
0.30
0.20
0.10
0. 0
Velocity Vectors Colored By Velocity Magnitude (mixture) (m/s) (Time=1.7660e+01)
FLUENT 6.3 (3d, dp, pbns, vof, RSM, unsteady)
Jul 23, 2009
1.00e+00
9.00e-01
8.00e-01
7.00e-01
6.00e-01
5.00e-01
4.00e-01
3.00e-01
2.00e-01
1.00e-01
0.00e+00
Z
Y
X
  
Velocity (m·s
-1
)    (c) 600rpm 
Fig. A.6. Velocity field in non-baffled agitated 
vessel with paddle impeller (PD-NB-1). 
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Fig. A.7. Comparison of torque for stirring between measured and calculated values. 
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Fig. A.8. Comparison of energy dissipation rate between measured and calculation 
values. 
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A.3. 結言 
 本章では、邪魔板無し機械式攪拌槽を用いて回転流れ支配下における乱流凝集現象を
調査した。凝集実験および攪拌槽内流動のシミュレーションを行い、凝集挙動と攪拌槽
内流動との関係を検討した。その結果、以下の知見が得られた。 
 RSM、MRF モデルおよび VOF モデルを用いて邪魔板無し攪拌槽内の流動計算を行
った結果、攪拌トルクおよび液面形状を再現することができた。 
 攪拌槽内流動の数値計算より、邪魔板無し攪拌槽の ks 値は 0.47 となり、従来の報
告値よりもかなり大きな値をとることがわかった。 
 回転流れが支配的な非等方性乱流場においても、既往の乱流凝集モデルに概ねした
がうことがわかった。しかし、実験値は若干理論値よりも速く凝集する傾向を示し
た。これは乱流凝集に加え、回転流れによる剪断凝集機構が作用している可能性が
ある。 
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Appendix B 回転流れ場中における気泡挙動 
B.1. 緒言 
 気泡による介在物除去が実際のプロセス中で良くみられる現象であり、溶融金属清浄
化に有効であることは認識されている。気泡付着除去法の観点からは、为に気泡の微細
化および気泡と介在物の接触機会の増加に焦点が当てられる。微細気泡の生成により気
液界面積が増加し、同時に介在物との接触機会も増加すると考えられ、介在物除去効率
の向上が期待できる。 
 近年、鉄鋼プロセスにおける介在物除去法として、浸漬ノズル中に旋回流を発生させ、
その中へ気泡吹き込みを行う方法が提案されている[101],[102]。Fig. B.1 に示すように、
浸漬ノズル内面の設置されたノズルから気泡を吹き込む。気泡は浸漬ノズル中の旋回流
による向心力によってノズル中心方向に移動し、気泡幕を形成する。その結果、浸漬ノ
ズル内を流れる溶鋼は必ず気泡存在域を通過するため、溶鋼中介在物は気泡との接触機
会が増し、介在物除去効率の向上が期待できる。 
 
Fig. B.1. Curtain created through trajectories of bubbles and trajectory of inclusions [101]. 
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 介在物除去効率を評価するには、実プロセス装置内における気泡挙動を詳細に把握す
る必要がある。実プロセスに用いられる精錬装置内には、装置特有の複雑な流れ場、乱
流場が形成される。現状では、溶融金属中の気泡挙動は静止流体中と同様に扱えるもの
と仮定している。しかし、実プロセス内における気泡挙動が静止流体中と同様に記述で
きるかは十分に検討されていない。 
 そこで本章では、旋回流中での気泡付着除去現象を応用検討例として、まずその気泡
挙動に着目する。本研究では、機械式攪拌槽を用いた水モデル実験を行い、回転流れ場
中における気泡挙動を調査した。また、回転流れ場中の単一気泡の運動に関する数値計
算を行い、実験結果との比較を行った。 
B.2. LDV による流速測定 
B.2.1. 実験装置 
 実験装置および測定系の概略図を Fig. B.2 に示す。内径 80mm のアクリル製円筒容器
内に蒸留水を満たし、上部からアクリル製の蓋を挿入することで、任意の液高さに調整
する。今回は 350mm 固定とした。円筒容器全体をアクリル製の角型ジャケットに入れ、
その間を蒸留水で満たすことによって LDV（Laser Doppler Velocimetry）のレーザー光
の屈折を軽減する。円筒容器の底に攪拌子を置いて、マグネチックスターラーによって
回転流を発生させる。スターラーによる回転速度は任意に調整することができる。 
 
0z
z
r
LASER
Plane 1: 
Parallel to the laser beam
Plane 2: 
Perpendicular  to the laser beam
(vr , vz)
(v , vz)
 
(a) Experimental setup (b) Measurement system 
Fig. B.2. Schematic diagram of experimental apparatus and measurement system. 
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B.2.2. 測定方法 
 測定手順は以下のとおりである。まず、LDV のレーザーの測定位置を決定する。具
体的には、アクリル製容器の上部から直径 0.148mm の釣り糸を垂下して、その釣り糸
にレーザーの焦点が合うように調整する。高さ方向は z ステージで調整し、円筒容器内
の位置（r, , z）を合わせる。次に、回転容器内の液に最頻径 2.67m の単分散アクリル
製粒子（密度 1200kg·m-3, 綜研化学株式会社: MX-300）を懸濁させ、LDV 用のトレーサ
ーとする。この粒子は十分に小さいので、液の動きには十分速く追随する。なお、トレ
ーサーの濃度は 104 個·cm-3程度としている。 
 スターラーを所定の回転速度に設定し、攪拌を開始する。液の流動が定常状態に達し
た後、LDV による計測を開始する。測定終了後、再度レーザーの位置を調節し、別の
測定点における計測を行う。以上の手順を全ての測定点に対して行い、円筒容器内の回
転流の速度場を得る。 
 Fig. B.2 (b) に示した通り、測定は Plane 1 と Plane 2 の 2 つの r-z 平面で行った。Plane 
1 での測定からは周方向速度 vと軸方向速度 vz が、Plane 2 での測定からは半径方向速度
vr と軸方向速度 vz がそれぞれ得られる。測定は、r 方向に 0.5~3.5cm まで 0.5cm 間隔で、
z 方向には 5~30cm まで 5cm 間隔で行った。攪拌子の回転速度は 600rpm および 1000rpm
とした。 
B.3. 高速度ビデオカメラによる気泡軌跡の撮影 
B.3.1. 実験装置 
 LDV による流速測定と同様に、円筒容器と角型ジャケット内に水を満たして実験を
行った。実験装置の全体図および測定系を Fig. B.3 (p.170)に示す。バッファーは、ポン
プによる圧力変動によって空気流量が変動することを防ぐために設置した。気泡吹き込
み用のノズルとして、内径の異なる 2 種類のステンレス製パイプを用意し、気泡径を変
更した。 
 角型ジャケットの側面には 45 度の角度で鏡を設置し、2 方向（正面と側面）からの
画像を正面から同時に撮影できるようにした。角型ジャケットの後方に白い反射板（石
膏ボード）を設置し、その反射板に光を当てることにより、間接照明による均一な散乱
光を用いて撮影を行った。 
B.3.2. 実験方法 
 底から 150mm の位置の側壁にノズルを設置し、十分な時間間隔をおいて単一気泡を
吹き込んだ。これは前の気泡の運動に後の気泡が影響されないようにするためである。
気泡の軌跡は高速度ビデオカメラで撮影した。高速度ビデオカメラの設定はフレームレ
ート 250fps、フレーム数 3072frame、撮影時間 12.288sec、シャッタースピード 1/1000sec、
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画素数 1024×1024pixel である。攪拌子の回転速度は 600rpm および 1000rpm とした。測
定は気泡が測定領域外に移動するか、気泡同士が合体した時点で終了した。 
 気泡体積（気泡径）は、高速度ビデオカメラの画像から別途測定した。まず、気泡の
投影画像から等面積楕円の長径と短径を求め、気泡形状を回転楕円体と仮定してその等
体積相当径を求めた。気泡はそれぞれの実験条件について 30~40 個程度測定し、その個
数平均値を気泡径とした。 
 実験条件を以下にまとめて示す。2 通りの攪拌速度に対して 2 種類のノズル径（nozzle 
S, nozzle L）を用い、合計で 4 通りの実験を行った。軌跡を測定した気泡個数はいずれ
の条件においても約 30 個である。 
Table B.1. Experimental conditions of bubble tracking. 
 Nozzle S Nozzle L 
Nozzle inner diameter, dn / mm 0.51 1.99 
Agitation speed,  / rpm 600 1000 600 1000 
Bubble diameter, db / mm 2.2 1.9 4.2 3.9 
 
 表より、細いノズル（Nozzle S）の方が小さな気泡が生成されていることがわかる。
また同じノズルの場合は、攪拌子の回転速度が大きくなると気泡が小さくなっているが、
これはノズル近傍の流れによって気泡が引きちぎられたためと考えられる。 
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Fig. B.3. Schematic diagram of experimental apparatus. 
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B.4. 気泡挙動の数値計算 
B.4.1. 気泡の運動方程式 
 本研究では、流体中の気泡運動の追跡に BBOT（Basset-Boussinesq-Ossen-Tchen）方程
式[103]を用いる。BBOT 式は流体中の粒子に対する運動方程式を表している。以下に
BBOT 式を示す。 
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ここで db は気泡径(m)、b, f はそれぞれ気泡および流体の密度(kg·m
-3
)、は粘性係数
(Pa·s)である。vf = (uf, vf, wf), vb = (ub, vb, wb)はそれぞれ流体および気泡の速度(m·s
-1
)、F
は外力(N)である。 
 左辺は気泡の加速に要する力である。右辺第 1 項は Stokes 則に対応した粘性抵抗力
の項である。第 2 項は気泡の周囲の流体が加速されることによって発生する圧力勾配に
よるものである。第 3 項は付加質量項で、気泡が周囲の流体を付随して運動することに
よって発生する付加的な質量を表している。第 4 項は Basset 項と呼ばれており、定常
状態の流れパターンからの逸脱の効果を表す項である。最後の項はポテンシャル場によ
る外力である。 
 元々の BBOT 式には揚力は入っていないが、本研究では流れ場の勾配によって発生
する揚力を考慮に入れる。また、右辺第 1 項の抗力に関しては Stokes 域を超える場合
があるために、抗力の一般形式を用いる。さらに、運動の非定常性の影響はないとして
Basset 項は無視し、外力として浮力を考慮する。以上の操作・仮定を用いると、式(B.1)
は以下のようになる。 
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係数を整理し、さらに流体速度の微分として実質微分を用いると、最終的に気泡の運動
方程式は以下のようになる。 
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ここで 
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である。 
 本実験系では、流れ場の記述に円柱座標系（r, , z）を用いている。円柱座標系では、
実質微分は 
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となる。後述のように、本研究では流れ場に以下の仮定をおき、上式を簡略化する。 
 流れは定常状態である （ 0/  tv ） 
 半径方向の速度成分はもたない （ 0rv ） 
 流れ場は周方向に依存しない （ 0/  v ） 
 流れ場は高さ方向 z に依存しない （ 0/  zv ） 
B.4.2. 抗力 
 本研究では、抗力の適用範囲を広げるために抗力の一般形を用いる。抗力の一般形式
は以下のように表される。 
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ここで CD は抗力係数である。本研究では広範囲に適用可能な気泡の抗力係数として
Tomiyama の相関式[72]を用いた24。 
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24
 Tomiyama らは、液体の清浄度を純粋系、中程度の汚染系、汚染系の 3 つに分け、それぞれに相関式を
提案している。液体の清浄度について定量的な区分はないが、本研究では中程度の汚染系とした。 
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ここで 
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である。Rebは気泡レイノルズ数、Eo はエトベス数であり、は表面張力(N·m
-1
)である。 
B.4.3. 揚力 
 本実験に用いた装置内には、強い回転流によって半径方向に速度勾配が生じている。
そのため、気泡の運動に揚力が影響を及ぼすと考えた。そこで、本研究に用いる BBOT
式に揚力項を付加する。 
 揚力の一般形式は、以下のように与えられる。 
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ここで CLは揚力係数であり、抗力と同様、CLに対して種々の理論式、相関式がある。
本研究では、揚力係数として Tomiyama の揚力[104]を考慮した。 
 Tomiyama らは、層流剪断流れ場中に作用する気泡の揚力を広範囲の条件にわたり測
定した。その結果を相関式にまとめ、気泡の揚力係数として次式を提案している。 
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  474.00204.00159.000105.0 23  dddd EoEoEoEof  
ここで Eodは気泡の等体積相当球直径 dbの代わりに、気泡の進行方向に投影した円の直
径 dhを用いた修正エトベス数である。dbと dhは以下の関係にある。 
3 757.0163.01 Eodd bh       (B.9) 
B.4.4. 計算方法 
 気泡の運動方程式は粒子位置（x, y, z）に対する二階の三元連立常微分方程式である。
これを一階の六元連立常微分方程式と見なして、Runge-Kutta 法に対応する適応刻み幅
制御[90]を用いて計算した。これは時間 1 ステップ毎に数値誤差を監視して、精度を保
証する最大の時間刻みで計算を行うものである。気泡の軌道がそれほど変化しない部分
では時間刻みを大きくし、急激に軌道が曲げられる部分では時間刻みが自動的に小さく
なるように調整される。 
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B.5. 結果と考察 
B.5.1. LDV による流れ場測定 
 Fig. B.4 に速度測定データのヒストグラムの一例を示す。これは 600rpm、Plane 1 上の
r=3.5cm、z=5.5cm における LDV の測定データである。vと vz ではレーザー特性（波長）
が異なるので、常に同一数のデータがとれるわけではない。本実験の測定では vz のデー
タ数は 873 点、vでは 1645 点である。図中には平均値、標準偏差および 3の値も示し
てある。ヒストグラムはほぼ完全な釣鐘型をしており、異常値はみられない。なお、以
後の解析では、測定データから±3を超える値を除去している。 
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Fig. B.4.Velocity histogram (600 rpm, r = 3.5 cm, z = 5.5 cm, Plane 1). 
 速度ベクトル場を Fig. B.5 に示す。Plane 1 は（v, vz）、Plane 2 は（vr, vz）の速度ベク
トルである。2 つの平面における vz はほぼ一致している。図をみると、v成分が他の速
度成分よりも大きく、全体的に強い回転流れになっている。また、軸付近では下降流、
壁付近では上昇流となっており、全体が循環していることがわかる。 
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(a) 600 rpm, Plane1 (b) 600 rpm, Plane 2 
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(c) 1000 rpm, Plane1 (d) 1000 rpm, Plane 2 
Fig. B.5. Velocity fields measured by LDV. Left: Plane 1. Right: Plane 2.
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 粒子の軌跡を計算するためには、流れ場全体を把握しておかなければならない。しか
し、LDV を用いた流れ場の測定では測定点が尐なく、補間が困難である。一方で、汎
用流体解析ソフト Fluent 6.3 を用いた数値計算も行ったが、計算精度や現実的な流れ場
が再現できないといった問題点が残る。そこで本研究では、LDV の測定結果をもとに
して流れ場全体を単純な近似式で表現して用いることにした。 
 LDV の測定結果と近似式のグラフを Fig. B.6 に示す。ここでは 600rpm の速度場と
1000rpm の速度場は相似であると仮定し、600rpm の速度を 10/6 倍にして 1000rpm に換
算したものをプロットしてある。図より、測定結果および計算ともに vr はほぼゼロとな
っている。そこで、近似式においては vr を全領域にわたってゼロであると仮定した。v
および vz については、LDV の測定結果をもとにして、領域を適当に 3 つに分けて線形
の近似式を用いることにした。 
 以下に、本研究に用いた 1000rpm における速度場の近似式をまとめて示す25。 
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この近似式による流れ場は連続の式を満たしている。600rpm の場合は上式を 6/10 倍す
ればよい。また、式(B.10)で表される流れ場は 
 流れは定常状態である （ 0/  tv ） 
 半径方向の速度成分はもたない （ 0rv ） 
 流れ場は周方向に依存しない （ 0/  v ） 
 流れ場は高さ方向 z に依存しない （ 0/  zv ） 
という前述の仮定を満たしている。この回転流れ場中で、流れに沿って運動する流体粒
子が受ける加速度（Dvf/Dt）は 
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となる。 
                                                     
25
 近似式は SI 単位系で記述している。図表には cgs 単位系を用いている場合もあるので注意する。 
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Fig. B.6. Measured fluid velocity and approximation. 
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B.5.2. 気泡軌跡 
 本実験では、気泡径はおよそ 2~4 mm 程度である。溶鋼中のアルゴン気泡は概ね 5mm
程度といわれており、本系の気泡径の方がやや小さい。静止流体中におけるモルトン数、
レイノルズ数、エトベス数をそれぞれ算出すると下表のようになる。静止流体中を浮上
する気泡の形状は、表中の 3 つの無次元パラメータ（Reb, M, Eo）により Fig. B.7 のよう
に分類されている[68]。 
Table B.2. Dimensionless number of bubble in still liquid. 
 Morton No., 
324 /  fΔgM 
 
Nozzle  / rpm db / mm Reynolds No., 
 /bbfb udRe   
Eötvös No., 
 /
2
bdgEo   
Air in water 1.7×10
-11
 S 600 2.2 560 0.66 
1000 1.9 430 0.49 
L 600 4.2 1100 2.4 
1000 3.9 1000 2.1 
Argon in 
molten steel 
5.1×10
-13
   2 410 0.15 
  5 1800 0.92 
  10 3200 3.7 
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Fig. B.7. Shape regimes for bubbles and drops in unhindered gravitational motion 
through liquids [68]. 
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 図中には、水中および溶鋼中の気泡径 2, 5, 10mm の気泡に相当するプロットを合わせ
て載せている。両者のモルトン数はかなり異なるが（約 30 倍）、同じ領域に区分される。
よって、本実験系の気泡は溶鋼中のアルゴン気泡と似た形態になると考えられる。 
 次に、高速度ビデオカメラによる気泡軌跡の測定画像例を Fig. B.8 に示す。左の図は
全体像、右の図はノズル付近の拡大図である。Nozzle S では、低攪拌速度の場合に気泡
はやや歪んではいるが、概ね球形とみなせる。高攪拌速度の場合は、ほぼ完全な球形で
ある。Nozzle L を使用した場合、気泡はもはや球形ではなく、形を変えながら運動して
いる。 
 本実験系の流れ場では、強い回転流れによって半径方向に大きな圧力勾配が生じてい
る。そのため、静止流体中よりも変形が顕著であると考えられる。実際に、槽中心に移
動する瞬間は、気泡はかなり扁平な形になっている。本実験装置内の流れ場における気
泡変形挙動については、その影響を推定することが困難であるため、層流剪断流れ場中
と同様に変形すると仮定して以後の解析を進める26。 
 得られた画像より気泡の位置を求め、気泡軌跡を解析した。各実験条件における気泡
軌跡の上面投影図および側面投影図を Fig. B.9~Fig. B.12 (pp.181-184)に示す。各図とも
に 5 個の気泡軌跡を示した。なお、座標軸は気泡吹き込み位置を Z=0cm としており、
実際の高さは槽底部から 15cm である。 
 600rpm の条件では、r=1.5~2cm 程度まで接近すると気泡が急激に中心軸上に巻き込ま
れていることがわかる。また、Nozzle S, L ともに気泡が中心軸上に巻き込まれる高さに
かなりばらつきがあることがわかる。いくつかの気泡については、測定領域内では中心
軸上まで巻き込まれずに壁近傍に留まっていた。これは回転速度が低いために向心力が
小さく、乱流拡散の影響によって気泡軌跡がばらついたためと考えられる。Nozzle L で
は、気泡が中心軸上に巻き込まれる位置はより高い位置にシフトしている。気泡が大き
くなり、浮力が相対的に強く作用したためと考えられる。 
 1000rpm の条件においても、600rpm の場合と同様の挙動を示している。気泡が中心
軸上に巻き込まれ始める位置は r = 2~3cm となり、早い段階でほぼ全て気泡が中心軸上
へ移動する。また、その高さはより低い位置へシフトしている。したがって、600rpm
よりも強い向心力が気泡に作用しているといえる。その結果として、乱流拡散による気
泡軌跡のばらつきも小さくなっていると考えられる。 
                                                     
26
 この仮定により、Tomiyama らの気泡の揚力係数をそのまま用いることができる。 
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Fig. B.8. Photos of bubble motion captured by high-speed camera. 
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Fig. B.9. Comparison of bubble motion between measurement and calculated result 
(Nozzle S, 600 rpm). 
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Fig. B.10. Comparison of bubble motion between measurement and calculated result 
(Nozzle L, 600 rpm). 
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Fig. B.11. Comparison of bubble motion between measurement and calculated result 
(Nozzle S, 1000 rpm). 
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Fig. B.12. Comparison of bubble motion between measurement and calculated result 
(Nozzle L, 1000 rpm). 
 185 
 
B.5.3. 気泡軌跡の測定結果と数値計算の比較 
 数値計算による気泡軌跡と測定値の比較をする。Fig. B.9~Fig. B.12 より、数値計算は
r-平面内における気泡軌跡を良く表せていることがわかる。一方で、X-Z 平面および
Y-Z 平面では、数値計算結果は実測値の気泡挙動を定性的には表せているものの、軌跡
の高さを過大に予測する傾向にある。 
 本計算では、流れ場に実測値からの近似式を用いており、半径方向速度を無視し、z
方向に速度変化はないと仮定した。そのため、近似誤差・仮定によって気泡軌跡の実測
値と計算値にずれがみられたと考えられる。また、本実験条件では、強い回転流れによ
る圧力場によって気泡が大変形する。計算モデルでは気泡の変形は単純剪断流れ場中と
同様に扱っているため、気泡形状も気泡の運動に影響を及ぼしたものと考えられる。今
後、槽内の流れ場を数値解析から求め、実際の流れ場中での気泡軌跡を計算する必要が
ある。同時に気泡形状の影響についても検討を要する。 
 本モデルでは平均流れ場に対して気泡軌跡が得られる。実際は測定値にみられるよう
に、乱流拡散によって気泡の運動にかなりのばらつきがみられる。回転流れ場中での気
泡挙動を正確に見積もるためには、これらの挙動も予測できるようにする必要がある。
今後、気泡軌跡モデルにランダムウォークモデルなどを組み込むことで、気泡の乱流拡
散を考慮すべきと考える。 
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B.6. 結言 
 本章では、回転流れ場中での気泡挙動を調査する目的で、機械式攪拌槽を用いた水モ
デル実験を行った。また、気泡の運動を数値計算から求め、実験と比較した。その結果、
以下の知見が得られた。 
 高速度ビデオカメラによる 2 方向同時動画撮影により、気泡の 3 次元運動を測定す
ることができた。 
 回転流れ場中における 3 次元軌跡測定から、気泡は螺旋運動を描きながら回転軸中
心へ移動することが確認された。また、攪拌速度（流体の回転速度）が増加すると
気泡に強い向心力が働き、速やかに回転軸中心に移動する。 
 低攪拌速度では、乱流拡散の影響を強く受けて気泡軌跡が大きく広がる。一方、高
攪拌速度では浮力や向心力といった体積力が強く働き、乱流拡散の影響は相対的に
小さくなる。 
 気泡の軌道計算を行い実験結果と比較した結果、概ね気泡挙動を表現することがで
きた。 
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使用記号 
A (cm
2
) 
 
(-) 
気泡表面積 
定数（式(2.17)） 
流体力学的関数（式(5.18), (5.19)） 
A0 (-) Realizable k-モデル中の定数 
A11, A22, A33 (J) 真空中における物質 1 間、2 間、3 間の Hamaker 定数 
A131 (J) 媒質 3 中における物質 1 間の実効 Hamaker 定数 
A132 (J) 媒質 3 中における物質 1 と物質 2 間の実効 Hamaker 定数 
As (-) Realizable k-モデル中の定数 
ai (m) 粒子 i の半径 
ai,l (m) [i,l]凝集体の半径 
ija  (m) 粒子 i, j の半径の平均（= (ai+aj)/2） 
B (-) 
 
(-) 
(m) 
定数（式(1.22)） 
定数（式(2.17)） 
流体力学的関数（式(5.18), (5.19)） 
邪魔板幅 
b (m) 攪拌翼高さ 
C (mol·L
-1
) 
(-) 
電解質濃度 
流体力学的関数（式(5.18), (5.19)） 
C1, C2, C3 (-) 係数（式(B.3)） 
C1, C2 (-) Realizable k-モデル中の定数 
Cb (cm
-3
) 気泡個数濃度 
CD (-) 抗力係数 
CL (-) 揚力係数 
Cp (cm
-3
) 粒子個数濃度 
c (-) 係数（式(1.7)） 
D (m) 
(m
-3
·s
-1
) 
槽直径 
異種凝集体粒子グループ Group (k, n)の消失項 
Df (-) フラクタル次元 
d (m) 攪拌翼直径 
db (m) 気泡径 
dh (m) 気泡進行方向に投影した円の直径 
dn (m) ノズル径 
 188 
 
dp (m) 粒子径 
E (-) 回収確率 
Ec (-) 衝突確率 
Ea (-) 付着確率 
Ed (-) 脱離確率 
Eo (-) エトベス数（=g(f-b)db
2
/） 
Eod (-) 修正エトベス数 
F (N) 外力 
FD (N) 抗力 
FL (N) 揚力 
fA (-) 無次元化 van der Waals 力 
fv (-) 体積頻度 
G (s
-1
) 
(m
-3
·s
-1
) 
速度勾配 
異種凝集体粒子グループ Group (k, n)の生成項 
g (m·s
-2
) 重力加速度 
H (m) 槽高さ 
h() (-) の関数 
ic,k (-) 臨界凝集粒子グループ 
Jij (m
-3
·s
-1
) 衝突限界領域を通過する粒子 i と粒子 j の衝突頻度 
K (-) 定数（式(2.17)） 
k (cm·s
-1
) 
(m
2
·s
-2
) 
粒子の物質移動速度係数 
乱流エネルギー 
kB (J ·K
-1
) ボルツマン定数 
kg (s
-1
) 気泡付着による速度定数 
gk   (s
-1
) 気泡付着およびオーバーフローによる速度定数 
ks (-) 攪拌トルクと乱流エネルギー消散速度の相関式中の係数 
kturb (cm·s
-1
) Levich の理論による気泡と粒子の衝突速度係数 
M (kg) 
(-) 
(-) 
(-) 
液質量 
PSG グループの最大グループ番号 
DPSG グループの最大グループ番号 
モルトン数（ 324 /  fΔg ） 
Nb (m
-3
) 気泡個数濃度 
Nij (m
-3
·s
-1
) 粒子 i と粒子 j 間の衝突頻度 
NM (-) 最大凝集体を構成する単位粒子個数 
NM1 (-) 最大凝集体を構成する 1 種粒子の単位粒子個数 
NM2 (-) 最大凝集体を構成する 2 種粒子の単位粒子個数 
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Np (-) 動力数 
Npmax (-) 最大動力数 
Np0 (-) 邪魔板無し攪拌槽の動力数 
Ns (-) 剪断速度と van der Waals 力に関する無次元数（= 131/6 Aaij  ） 
Nt0 (m
-3
) 1 種粒子と 2 種粒子を合わせた初期総粒子個数濃度 
n (m
-3
) 
(-) 
粒子個数濃度 
係数（式(1.7)） 
n0 (m
-3
) 初期粒子個数濃度 
nB (-) 邪魔板枚数 
ni (m
-3
) 粒子 i の個数濃度 
ni,l (m
-3
) [i,l]凝集体の個数濃度 
np (-) 翼枚数 
ns (s
-1
, rpm) 攪拌速度 
nt (m
-3
) 総粒子個数濃度 
nt0 (m
-3
) 初期総粒子個数濃度 
nt1 (m
-3
) 1 種粒子の総粒子個数濃度 
nt2 (m
-3
) 2 種粒子の総粒子個数濃度 
nt1,0 (m
-3
) 1 種粒子の初期総粒子個数濃度 
nt2,0 (m
-3
) 2 種粒子の初期総粒子個数濃度 
P (Pa) 
(W) 
圧力 
攪拌所要動力 
Pk (m
2
·s
-3
) 乱流エネルギーの生成項 
p (Pa) 流体の平均圧力 
QG (m
3
·s
-1
) ガス流量 
QL (m
3
·s
-1
) オーバーフロー流量 
q (-) =4/(1+)2 
Rb (cm) 気泡半径 
RN (-) 1 種粒子と 2 種粒子の個数比（= nt1,0/ nt2,0） 
Rv (-) 隣接グループ間の体積比（= vk/vk-1） 
r (m) 
(m) 
粒子間距離 
半径方向座標 
rc (m) 剛体回転半径 
Reb (-) 気泡レイノルズ数（=dbub/） 
Red (-) 攪拌レイノルズ数（=nsd
2
/） 
s (-) = r/ ija  
T (K) 温度 
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2/1T  (s) 半減期 
Ts (N·m) 攪拌トルク 
t (s) 時間 
Th1,k (m) DPSG モデルにおける 1 種粒子のグループ間の閾値 
Th2,n (m) DPSG モデルにおける 2 種粒子のグループ間の閾値 
Thk (m) PSG グループ間の閾値 
Ui (m·s
-1
) 流体の平均速度 
2
iU  (m·s
-1
) 流体に対する粒子 i の乱流変動速度の自乗平均平方根 
2
bU  (m·s
-1
) 流体に対する気泡の乱流変動速度の自乗平均平方根 
ub (m·s
-1
) 気泡浮上速度 
iu  (m·s
-1
) 流体の変動速度 
ut (m·s
-1
) 周方向速度 
V (m
3
) 槽体積 
VAij (J) 粒子 i, j 間の van der Waals ポテンシャル 
vb (m·s
-1
) 気泡の速度ベクトル 
vf (m·s
-1
) 流体の速度ベクトル 
vi (m
3
) 粒子 i の体積 
vi,l (m
3
) [i,l]凝集体の体積 
vr (m·s
-1
) 半径方向速度 
vz (m·s
-1
) 鉛直（軸）方向速度 
v (m·s
-1
) 周方向速度 
v' (m·s
-1
) 変動速度 
W (-) =1/(1+exp[-K(-i)]) 
itW  (m·s
-1
) 粒子 i の終末速度 
X (m) X 座標位置 
Y (-) 
(m) 
= y/ ija  
Y 座標位置 
y (m) 限界衝突領域の境界の y 座標 
Z (m) 高さ 
Z(Y) (-) = z/ ija  
z(y) (m) 限界衝突領域の境界の z 座標 
 (-) 凝集係数 
ij (-) 粒子 i, j 間の凝集係数 
i,l],[j,m] (-)  [i,l]凝集体と[j,m]凝集体間の凝集係数 
 (m
3
·s
-1
) 粒子-気泡間の衝突頻度関数 
 (m
3
·s
-1
) 相互作用がない場合の粒子-気泡間の衝突頻度関数 
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(i, j) (m3·s-1) 粒子 i , j 間の衝突頻度関数 
([i,l],[j,m]) (m3·s-1) 異種凝集体[i,l], [j,m]間の衝突頻度関数 
ij (-) クロネッカーのデルタ関数 
 (m
2
·s
-3
) 乱流エネルギー消散速度 
 (m
2
·s
-3
) ks=1 とした場合の攪拌による乱流エネルギー消散速度 
S, B (m
2
·s
-3
) 攪拌および気泡吹き込みによる乱流エネルギー消散速度 
 G (-) ガスホールドアップ 
 (N·m
-1
) 表面張力 
  (s-1) 剪断速度 
 (m) Kolmogorov の最小渦径（= (3/ )1/4） 
 (cm) 乱流場の空間的マイクロスケール 
 (-) 粒径比 
 (-) 1 種粒子および 2 種粒子の単位粒子間の粒径比 
 (Pa·s) 粘性係数 
t (Pa·s) 乱流粘性係数 
 (m
2
·s
-1
) 動粘性係数 
 (deg) 粒子の接触角 
i (deg) 定数（式(2.17)） 
 (kg·m
-3
) 密度 
b (kg·m
-3
) 気泡の密度 
f (kg·m
-3
) 流体の密度 
L, P (kg·m
-3
) 液および粒子の密度 
k (-) Realizable k-モデル中の定数 
 (rpm) 攪拌速度 
1, ki  (-) PSG モデルの体積補正係数（= kki vvv /)( 1 ） 
nk
nkli
,
]','[],,[  (-) DPSG モデルの体積補正係数（= nknkli vvv ,',', /)(  ） 
ki,  (-) PSG モデルの体積補正係数（= ki vv / ） 
],[],,[ nkli  (-) DPSG モデルの体積補正係数（= nkli vv ,, / ） 
   
   
上付き記号  
* 無次元量（単一種凝集に用いる無次元数に使用） 
+ 無次元量（異種凝集に用いる無次元数に使用） 
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